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"To-morrow, and to-morrow, and to-morrow,
Creeps in this petty pace from day to day

To the last syllable of recorded time,

And all our yesterdays have lighted fools
The way to dusty death. Out, out, brief candle!
Life’s but a walking shadow, a poor player
That struts and frets his hour upon the stage
And then is heard no more : it is a tale

Told by an idiot, full of sound and fury,
Signifying nothing."

MACBETH ACT V SCENE V.






REMERCIEMENTS

Tout d’abord je tiens & adresser mes vifs remerciements a :

— Marcel VALLADE d’avoir eu la gentillesse de présider mon jury

— Giancarlo FAINI et Claude PASQUIER d’avoir accepté d’assumer la tache de rappor-
teur et de jouer les principales victimes du style parfois laconique de mon manuscript.
Je les remercie également pour 1’éclairage personnel qu’ils ont apporté sur mes tra-
vaux de thése.

— Pascal QUEMERALIS de m’avoir fait 'honneur d’étre membre de mon jury et d’avoir
agrémenté ma soutenance de son intérét pour les interprétations polaroniques (qu’il
me pardonne ici de les avoir qualifiées par provocation "d’exotiques"). Je le remercie
également pour la pertinence (qu'’il cache derriére sa modestie) de ses questions et
I'intérét qu’il a porté & mon manuscript méme s’il lui a fallu pour cela puiser dans
ses souvenirs et ressortir sa thése des profondeurs de son armoire.

— Pierre MONCEAU pour avoir encadré ce travail de thése, pour tout les instants
passés ensemble & toutes heures au LCMI, a PESRF, aux BT, avec des russes, des
japonais ... et pour avoir toujours gardé un ceil attentif sur moi malgré tout ce qui
I’accapare ces derniers temps et toute ’autonomie dont j’ai pu jouir.

Une grande partie de ce travail de thése s’est déroulée dans la salle blanche du BT ou
la vue imprenable (mais un peu jaune) sur la Chartreuse et sur le Vercors n’arrive pas a
faire oublier qu’elle est le théatre de tragédies poignantes (combien d’échantillons y sont
morts pour la science 7). Ainsi je tiens a remercier :
— Bernard PANNETIER pour m’avoir aidé a faire mes premiers pas en lithographie
électronique et pour m’avoir toujours témoigné sa sympathie et prodigué ses conseils.
— Thierry FOURNIER, Thierry CROZES et les nouveaux venus Olivier POBLE et
Bruno FERNANDEZ pour leur disponibilité, leur gentillesse et leur soutien technique
dans l'art délicat de la réalisation d’échantillons submicroniques.

J’ai également passé des nuits sans visages, des jours sans lumiéres (il n’y a pas de
fenétres donnant sur l'extérieure sur ID 10) et des week-end sans grace (matinée) dans
cette machine infernale (’ESRF) ou les électrons tournent en rond et parfois les gens aussi.
Pour tout ces "bons moments" (ah bon t’es siir 7) passés ensemble, je remercie Herwig (avec
un H aspiré) REQUARDT pour son indéfectible et agréable compagnie, Roland CURRAT
pour son humour ("professeur") et ses goiits musicaux fascinants ("I can boogie but I need
a certain song ..."), Emilio LORENZO avec qui mes rapports furent parfois houleux mais
toujours francs et corrects, Grubel, Patrick, Henry et son régulateur "intelligent" de chez
Oxford.



J’adresse mes remerciements aux services du BT & commencer par Jean Louis BRET
pour m’avoir appris qui était plus fort qu'un turc et comment prononcer "output" mais
aussi a tout le service électronique sans qui aucune mesure de transport ne pourrait se
faire dans ce labo. Je remercie également le service chaudronnerie qui a toujours répondu
présent pour une soudure, une fuite, un coup de main ...

Je remercie mes collégues de mésoscopie, la bande du LEPES Thierry KLEIN, Jacques
MARCUS (ses petits trucs de cuisine et son coté Géo trouvetout), Sylvain (pour son
flegme résistant méme a un interogatoire sur le verre de Bragg au p’tit déjeuner), Laurence
(chaleureuse et souriante, & vous faire regretter de ne pas étre au LEPES); au CCC , a
tous les thésards du BT et a tonton Danosh pour sa musique épouvantable capable de
faire craquer la sérénité ancestrale d’un japonais en moins d’un an, a sa compagnie tantot
treés chaleureuse, tant6t bougonne, sa curiosité, son sens critique frisant parfois I’anarchie

Enfin je ne puis oublier Héléne qui s’est coltinée & plusieurs reprises la relecture de ce
manuscript (et de ses fautes d’orthographe) alors qu’elle n’a jamais voulu savoir (et ne
sait toujours pas!) ce qu’est une ODC, qui a lutté pour que le BT ne soit pas mon fort
Bastiani, qui m’a si souvent attendu le soir (oui oui j’arrive encore 5 minutes), pour toutes
ces balades en montagne (lorsque 'ESRF, le LCMI, le BT et le temps le permettaient!),
ses envies chroniques d’évasion bravant mon coté casanier, ses jugements si justes mais
trop timides face & mon orgueil et & ma mauvaise foi (profites en bien car c’est le premiére
et la derniére fois que je le reconnais), a tout ce ce qui m’a permis de ne pas étre qu’'un
chercheur-doctorant enfermé dans sa passion (stérile ?), cloitré dans sa thébaide et a tous

les sentiments qui nous unissent.



TABLE DES MATIERES

REMERCIEMENTS i

1 INTRODUCTION GENERALE 3

1.1 Observation expérimentale du mouvement d’'une ODC. . . . . . . .. . .. 5

1.2 Description phénoménologique . . . . . . . . . . . . ... ... ... ... 8

1.3 Longueurs caractéristiques du systéme . . . . . . .. .. ... 10

1.4 Approche quantique . . . . . . . . .. .. 12

1.4.1 Le tunneling des solitons . . . . . . .. ... ... .. 12

1.4.2 Le tunneling selon Bardeen . . . . ... ... ... .. ... ... 14

1.5 La conversion de porteurs normaux en ODC . . . . . ... ... .. .... 16

1.5.1 Types de porteurs dans NbSeg . . . . . . . ... ... ... ..... 16

1.5.2 Injection de porteurs d’énergie plus petite que legap . . . . . . .. 18

1.5.3 Injection de porteurs d’énergie plus grande que legap . . . . . . . . 20

2 FABRICATION DES ECHANTILLONS 25

2.1 Obtention d’un échantillon & ODC apte & la mésoscopie . . . . . . . . . .. 25

2.1.1 Sélection de I’échantillon . . . . . . . ... .. ... ... ... ... 26

2.1.2  Amincissement de I’échantillon . . . . ... ... ... ... .... 28

2.1.3 Fixation de I’échantillon . . . . . . ... ... ... ... ...... 30

2.2 Premieére étape de lithographie . . . . . . . ... .. o000 30

2.2.1 Dessin du motif par lithographie électronique . . .. ... ... .. 31

2.2.2 Obtention du masque . . . . . . . .. ... 34

2.2.3 Obtention de la microstructure ou le supplice de Tantale . . . . . . 34

2.3 Seconde étape de lithographie . . . . . . . ... ... .. .. ........ 35

2.3.1 Evaporationde PAu . . .. .. ... . ... ... ... 35

2.3.2 Obtention des contacts . . . . . . . . . . . ... ... ... ..., 36

2.4 Reéalisation d’échantillon par FIB . . . . . ... . ... ... .00, 38

2.5 Conclusion . . . . . . . .. 42

3 TRANSPORT TRANSVERSE A L’ECHELLE MESOSCOPIQUE 43

3.1 Mesure de la résistance transverse dans NbSes . . . . . . . ... ... ... 43
3.2 Inhomogénéité d’injection transverse dans les ondes de densité de charge et

réduction du champ seuil . . . . . . ... ... ... L. 45

3.2.1 Revue et analyse des travaux précédents . . . .. .. .. ... ... 46

3.2.2 Reéalisation d’un échantillon de NbSez . . . . . . . . ... ... ... 53

3.2.3 Résultats expérimentaux et discussion . . . . . .. ... ... ... 55

3.3 Dépiégeage transverse . . . . . ... oo oo 58

3.4 Conclusion . . . . . . . .. 59

4 IMPACT DES PROCESS DE SALLE BLANCHE SUR UNE ODC 61

4.1 Résistance négative . . . . . . ... Lo L 61

4.2 Constriction dans des échantillons de NbSes . . . . . . .. ... ... ... 63

4.2.1 Realisation . . . . . . ... .. 63

4.2.2 Dispositif de mesure . . . .. ..o 64



ii

TABLE DES MATIERES

4.2.3 Switching ou défauts d’irradiation . . . . . . . ... .o
4.2.4 Influence d’une constriction . . . . .. ... ... ... ... ....
4.2.5 Interférence . . . . . . . . ... .
4.2.6 Oscillation sous champ magnétique . . . . . .. .. ... ... ...
4.3 Variation de la température de transition . . . . . . . ... .. ...
4.4 Conclusion . . . . . . . . L

ODC
5.1 Meéthode expérimentale d’étude de la struture d'une ODC . . . . ... ..
5.1.1 Rappels . . . . . . .
5.1.2 Dispositif expérimental a 'ESRF . . . . . ... ... ... ... ..
5.2 Bref horizon des mesures couplées transport/Rayons-X . . . . .. ... ..
5.2.1 Déformations d’une ODC selon le modéle phénoménologique et pre-
mieres eXperiences . . . . . . . . . i i e e e e
5.2.2 Déformations d’une ODC preés des contacts d’injection et modéle de
Brazovskii . . . . . . . ... e
5.2.3 Relaxation des déformations . . . . . . ... ... ... ..., ...
5.3 Cohérence temporelle et spatiale dans I’état mode locking de NbSesz . . . .
5.4 Conclusion . . . . . . . . L e

6 COHERENCE ET INTERACTION ENTRE DEUX ODC

6.1 Cas de deux ODC se déplacant a des vitesses différentes . . . . . . .. ..
6.1.1 Tension de phaseslip . . . . . . .. .. ... ...
6.1.2 Injection de deux courants dans des segments voisins . . . . . . ..
6.1.3 Superposition de deux courants dans le méme segment . . . . . ..

6.2 Coexistence de deux ODC de modulation différente . . . . . . . .. .. ..
6.2.1 Premiéres observations d’une possible interaction entre les deux ODC

de NbSes . . . . . . .

6.2.2 Anomalies de variation du champ seuil dans un échantillon méso-
SCOPIQUE . &« v v v v v e e e e e e e e e e e e

6.2.3 Premieére approche par diffraction . . . . .. ... ... L.
6.2.4 Deuxiéme approche par diffraction . . . ... ... ... ... ...
6.2.5 Discussion et perspectives . . . . . . . .. . ...

6.3 Conclusion . . . . . . . . ..

ANNEXE

A.1 Données techniques du process d’élaboration d’un échantillon de type H
dans NbSes . . . . . . . .
A.1.1 amincissement . . . . . . . ... L
A12 collage . . . . . oL
A.1.3 tricouche . . . . . . ...
A.1.4 inmsolation . . . . . . . ...
A.1.5 développement . . . . . ..o L
A16 lemasque . . . . . . ..
A.1.7 lescontacts . . . . . . . . ..

REFERENCES

5 COHERENCE SPATIALE ET COHERENCE TEMPORELLE DANS LES



LISTE DES FIGURES ET TABLEAUX

FIGURES
1.1 Comparatif entre des électrons libres et un état de Peierls. . . . . . . . ..
1.2 Role de la phase de PFODC. . . . . . . . .. ... 0o
1.3 R(T) d’un échantillon de NbSes. . . . . . ... .. .. ... ... ... ...
1.4 Courbe de dépiégeage d'un échantillon de NbSes. . . . . ... .. ... ..
1.5 Narrow band noise et shapiro step dans NbSes. . . . . .. .. .. .. ...
1.6 Tunneling de soliton. . . . . . . . . . ... oL
1.7 Paire soliton/antisoliton. . . . . . . ... Lo Lo o
1.8 Modulation du transport par effet de champ. . . . . . . . . ... ... ...
1.9 Schéma du processus de réflexion d’Andreev. . . . . . .. . ... ... ...
1.10 Profil du courant d’ODC en fonction de la position. . . . . .. .. .. ...
1.11 Déplacement de la position du satellite sous courant. . . . ... ... ...
1.12 Phase slip dans les ondes de densité de charge. . . . . . . ... .. ... ..
2.1 Schéma d’un échantillon de NbSe; posé sur un substrat de saphir. . . . . .
2.2 Profil d’un échantillon de NbSes. . . . . . . . . . ... ... ... .....
2.3 Schéma du processus de gravure anisotrope par RIE. . . . . . .. ... ..
2.4 Recollage et retrait de lacollepar RIE. . . . . . ... ... ... ... .
2.5 Evasement d’une résine provoqué par la rétrodiffusion d’électrons d’un fais-
cecau MEB. . . . . . . .
2.6 Différentes étapes du tricouche. . . . . . . ... . oL L.
2.7 Masquage de ’échantillon. . . . . . ... ..o o o000
2.8 Microstructure de NbSes. . . . . . . . . . ...
2.9 Image MEB d’un échantillon de NbSe; recouvert d’une couche d’or décollée.
2.10 Etape de réalisation des contacts électriques. . . . . . . . . . .. ... ...
2.11 Schéma de fonctionnement d’'un FIB. . . . . .. .. ... ... .. .....
2.12 Photographie d’un échantillon de NbSe; découpé par FIB. . . . . . .. ..
2.13 Photographie d'un trou creusé par FIB. . . . . . . . .. ... ... ... ..
2.14 Photographie du bord d’un échantillon de NbSez découpé par FIB.
2.15 Photographie d'un dépot de Tungsténe par FIB . . . . . . .. .. ... ..
3.1 Anisotropie de conductivité en fonction de la température dans NbSes . . .
3.2 Transfert de quantité de mouvement entre une ODC et un courant transverse.
3.3 Reéduction du champ seuil par un courant transverse d’aprés les mesures du
groupe de Delft [44] . . . . . . . .
3.4 Lignes de courant dans un échantillon anisotrope quand une tension trans-
verse est appliquée. . . . . . . Lo Lo
3.5 Simulation de l'injection transverse dans le cas d’un des échantillons de Delft.
3.6 Reéduction du champ seuil par un courant transverse d’aprés les mesures du
groupe de Yue et al. [84] . . . . . ..
3.7 Simulation de I'injection transverse dans le cas d’un des échantillons de Yue
et al. [84]. . . .. e
3.8 Simulation de I'injection transverse dans notre échantillon. . . . . . . . ..

il

32
33
34
35
36
37
38
39
40
41
41

44
46

47

48
a0

ol



iv LISTE DES FIGURES ET TABLEAUX
3.9 Photographie optique a I’aide d’'un microscope a haute résolution d’un
échantillon de NbSes a la fin du process de lithographie.. . . . . . . . . .. 55
3.10 Caractéristique I-V & 48K de notre échantillon avec et sans courant transverse. 57
3.11 Chemin de conduction possible dans la direction transverse d’un échantillon
de bronze bleu. . . . . . . ... 59
4.1 Echantillon présentant une résistance négative. . . . . . . . . ... ... .. 62
4.2 Echantillon de NbSes réalisé par FIB. . . . . . . ... ... . ... ..... 63
4.3 Caractéristique dV/dI(I) d’une constriction dans NbSes. . . . . ... ... 65
4.4 Caractéristique I-V d’un échantillon réalisé par FIB présentant une magné-
torésistance négative. . . . . ... L oo oL 67
4.5 Echantillon de NbSes réalisé par FIB comportant 4 électrodes de tension. . 68
4.6 Caractéristique I-V d’une zone proche d’une constriction. . . . . . ... .. 69
4.7 Caractéristique dV/dI(I) d’une zone proche d’une constriction. . . . . . . . 70
4.8 Variation de la résistance différentielle d’échantillons de NbSes; en fonction
du champ magnétique. . . . . . . ... Lo 72
4.9 Variation de la température de transition dans NbSes, selon la référence [32]. 73
4.10 Augmentation de la température de transition dans NbSez. . . . . . . . .. 74
5.1 Pic de Bragg avec ses satellites dans un matériau & ODC. . . . . . . .. .. 78
5.2 Pics satellites d’'une ODC sous différent courants. . . . . . . .. .. .. .. 80
5.3 Variation de la position d’'un pic satellite de NbSe3 en fonction du courant. 81
5.4 Effet des Shapiro step sur la largeur longitudinale d’un pic satellite de NbSez. 88
5.5 Reésistance différentielle et largeur longitudinale du pic satellite en fonction
du courant aplliqué et en présence d’une radio-fréquence. . . . . . . . . .. 89
5.6 Pic satellite de NbSe3 sous mode locking. . . . . . . ... ... ... .... 90
5.7 Effet des shapiro step sur la largeur longitudinale d’un pic satellite de NbSez. 91
6.1 NBN dans un échantillon ou deux courants circulent. . . . . . . . ... .. 97
6.2 Photographie de 2 électrodes d’Or lithographiées. . . . . . .. .. ... .. 102
6.3 Dépiégeage en configuration normale et transposée. . . . . . . . .. .. .. 103
6.4 Variation spatiale du déplacement du pic satellite sans et avec courant. 104
6.5 Courbe dV/dI(I) d’'une ODC en présence de 2 courants en sens inverse. . . 105
6.6 Shift d’un pic satellite d'une ODC en présence de 2 courants en sens inverse 106
6.7 Shift d’un autre pic satellite d’'une ODC en présence de 2 courants en sens
INVETSE . . . . . o o e e e e e e 107
6.8 Variation des champs seuils des deux ondes dans NbSe; selon la ref. [16]. 109
6.9 Variation des champs seuils des deux ondes dans NbSe; selon la ref. [48|. 110
6.10 Variation des champs seuils des deux ondes dans un échantillon mésosco-
pique de NbSes. . . . . . . . . L 112
6.11 Déplacement des pics satellites Q; et Q2 et résistance différentielle en fonc-
tion du courant continu appliqué & un échantillon de NbSez. . . . . . . .. 113
6.12 Broad band noise (BBN) en fonction du courant continu dans un échantillon
de NbSes. . . . . . . . 114
TABLEAUX
1.1 Tableau récapitulatif des différentes longueurs caractéristique dans NbSes. 12
5.1 Tableau récapitulatif des largeurs du pic satellite pour différentes positions. 92



Etude des propriétés mésoscopiques dans les systémes
quasi-unidimensionnels & onde de densité de charge







PREAMBULE

L’étude des systémes quasi-unidimensionnels nait et se développe véritablement dans
les années 70 aprés la parution en 1964, d’un article de Little [39] présentant des argu-
ments théoriques selon lesquels certains conducteurs quasi-unidimensionnels pourraient
transiter vers un état supraconducteur a des températures bien au-dessus de la tempéra-
ture ambiante!. Il se forme alors d’étroites collaborations entre physiciens et chimistes qui
réalisent de grands progrés dans la synthése d’échantillons quasi-unidimensionnels. Cette
étude des systémes quasi-unidimensionnels mena bien a la découverte de transitions de
phase, mais tout d’abord vers une phase & onde de densité de charge. Cette phase présen-
tait une grande richesse de propriétés de transport assez similaires a celles des phases de
vortex. Par exemple, il apparait des effets non linéaires dans les courbes I-V. Ces effets
non-linéaires furent d’abord découverts en 1976 dans NbSes, puis, interprétés comme un

état glissant de I’onde de densité de charge par J. Bardeen.

Ce n’est que quelques années plus tard que la supraconductivité dans des systémes
quasi-unidimensionnels fut découverte, mais leurs températures de transition n’ont encore
jamais dépassé une dizaine de Kelvin (~ 13 K). De nos jours, il n’y a guére plus que le

Japon qui continue de financer des projets de recherches ambitieux dans cette direction.

Les systémes a onde de densité de charge ont pour leur part été I’objet d’études inten-
sives, essentiellement au cours des années 80, qui ont petit & petit conduit a décrire tous
les aspects de leur dynamique par un modéle phénoménologique classique. Ce consensus
se fit au grand dam de Bardeen qui a toujours soutenu I’idée selon laquelle les troublantes
propriétés de cohérence des ondes de densité de charge et la nature méme de ces ondes?

ne pouvaient étre décrites que par un modéle quantique.

Au cours de ces mémes années 80, soutenue par le développement des nouvelles tech-

nologies de microfabrication, il apparut une nouvelle branche de la physique de la matiére

'l avait imaginé un systéme constitué d’une longue chaine conductrice et de molécules latérales dont les
électrons se polarisent au passage des électrons de la chaine conductrice. Le fait que ce soit des électrons et
non le réseau qui se polariserait, ferait augmenter la température de transition. En effet dans ’expression
de la température de transition T, oc 1/v/M, ce serait la masse de ’électron et non celle des atomes du
réseau qui interviendrait

2Mais sont-ce vraiment des ondes ?



condensée, que 1’on désigne maintenant par le terme de mésoscopie. La mésoscopie traque
toutes les manifestations d’états cohérents quantiquement, de préférence dans les systémes
de taille réduite (i.e. "a& mi chemin entre le macroscopique et le microscopique"). Il est
donc assez naturel d’imaginer un rapprochement entre la physique des ondes de densité
de charge et la mésoscopie, forte de ses succés en supraconductivité, en transport dans les

semiconducteurs (tel que le GaAs) et dans les couches minces métalliques.

Ainsi, deux groupes (& Delft et ici au CRTBT) ont entrepris de revisiter les propriétés
de cohérence des ondes de densité de charge par le biais de la physique mésoscopique. Des
mesures sur des échantillons de petites tailles mirent en évidence des propriétés évoquant
lexistence d’un effet de cohérence quantique type Aharonov/Bohm et la possibilité que
les processus de conversion entre une onde de densité de charge et un électron soient net-
tement plus faciles que dans des échantillons macroscopiques. C’est dans le prolongement
de ces recherches que s’inscrit cette thése : Le chapitre 1 donne un apercu général des
connaissances de base sur les ondes de densité de charge ainsi que des derniéres approches
théoriques de la physique mésoscopique des ondes de densité de charge. Le chapitre 2
détaille les différents process de microfabrication utilisés ou développés au cours de cette
thése. Le chapitre 3 revisite une expérience de groupe de Delft sur I'influence d’une force
transverse sur le mouvement d’'une onde de densité de charge dans un systéme quasi-
unidimensionnel. Le chapitre 4 traite de I'influence des process de salle blanche sur la
qualité et les propriétés des matériaux a onde de densité de charge. Les chapitres 5 et 6
sont consacrés & des mesures couplées de transport et de diffraction. La coexistence d’une
cohérence spatiale et temporelle dans les ondes de densité de charge fait I’objet du chapitre
5. Enfin, le chapitre 6 est dédié a I'interaction et & la cohérence entre deux ondes de densité

de charge.



1

INTRODUCTION GENERALE

C’est en 1930 que Peierls prédit un phénomeéne [58, 59|, qui est a Porigine de ce que
I'on appelle les ondes de densité de charge (ODC). Il partit du cas d’école suivant : dans
certains solides conducteurs les électrons interagissent peu entre eux ou avec le réseau et
peuvent étre décrits par le modéle des électrons libres. A une dimension, leur énergie est
alors e(k) = h?k*/2m (voir figure 1.1), avec h la constante de Planck, k le vecteur d’onde

de I'électron et m sa masse.

T>T,

p(X) = p,
/

T<T,

p(X) = po * p,cOS(2kXx+)
/

F1G. 1.1: Comparatif entre des électrons libres (en haut) et un état de Peierls (en bas). A droite : schéma
d’une bande électronique. A gauche : densité électronique et position des atomes.

Il est possible d’affiner cette description en introduisant perturbativement le potentiel
périodique di au réseau. On a alors I'ouverture d’un gap dans la bande d’énergie car le
potentiel couple maintenant des états séparés par un vecteur d’onde K appartenant au
réseau réciproque. Si ces états sont de méme énergie (ce qui est le cas pour les états de
vecteurs d’ondes im), il y a levée de dégénérescence et les nouvelles fonctions d’ondes

sont un enchevétrement (i.e. une combinaison linéaire) des fonctions d’onde des électrons

3
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libres. On peut constater que I'ouverture du gap a pour effet d’abaisser ’énergie des

électrons de vecteur d’onde |k| < |K|/2 et de 'augmenter dans les autres cas.

L’idée de Peierls est alors la suivante : il est possible de diminuer 1’énergie électronique
totale du systéme en ouvrant un gap au niveau de Fermi a condition de trouver un couplage
de vecteur d’onde Qk—F) provenant par exemple du réseau cristallin sous-jacent. Il faudrait
donc que le réseau se distorde d’une périodicité supplémentaire en 7/kp, ce qui a un
coiit d’énergie élastique (puisque le réseau est a I’équilibre sans cette surmodulation). Les
calculs montrent que ce cotit est plus faible que la diminution de I’énergie électronique,
donc tout réseau unidimensionnel est instable a cause de cette interaction électron-phonon
de vecteur d’onde 2k : c’est la transition de Peierls. Il faut néanmoins un léger couplage
tridimensionnel (car il ne peut y avoir de transition de phase a une dimension) et étre a
basse température, car sinon les électrons peuvent étre a des énergies au-dessus du niveau
de Fermi et donc se retrouveraient au dessus du gap (i.e. & une énergie supérieure) s’il y

availt transition.

La transition de Peierls s’accompagne aussi d’'une modulation de la charge électronique.

En effet, I’hamiltonien d’un électron aprés transition de Peierls est :

2
H = p_ + Aeszpx +A*€—z2kpx (11)

2m
ou I'on n’a gardé que I’énergie cinétique et la composante de Fourier en 2]3 du potentiel
dii au réseau (approximation de champ moyen). A = |Ale’” est le paramétre d’ordre du

systéme.

Les fonctions d’ondes sont alors du type :
Uy (z) = \Ak|67i”/zeikx + \Bk|ei”/26i(k’2k”x (1.2)
et la densité électronique est bien modulée spatialement :

p(e) = 30 Wi(@)Wilw) = po -+ prcos(2hea + ) (13)
k

On remarque que la phase intervient dans I’expression de la densité et qu’augmenter la
valeur de la phase revient a déplacer en bloc la charge modulée (voir figure 1.2). Donc,
s’il existe un moyen d’augmenter la valeur de la phase, il existe un moyen de déplacer cet

ensemble de charge modulé qu’on appelle ODC.

C’est Frohlich [17], en 1954, qui établit que malgré ouverture d’un gap au niveau

de Fermi, il existe un moyen de transporter des charges. On peut voir ceci de la maniére
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F1a. 1.2: Schéma d’une onde de densité de charge pour : A/ une valeur nulle de la phase, B/ une valeur
positive de la phase.

suivante : si ’onde est incommensurable (i.e. la périodicité du réseau et celle de 'onde n’ont
pas un rapport fractionnaire), alors toutes les positions de I’onde par rapport au réseau
sont équivalentes énergétiquement. Il y a invariance par translation et déplacer I’onde ne
colite pas d’énergie, c’est ce que 1’on appelle la supraconductivité de Fréhlich. Néanmoins,
cette invariance par translation peut étre brisée par commensurabilité ou par interaction
avec les impuretés : I'onde est alors piégée. Le piégeage par les impuretés provient du
fait que la phase du paramétre d’ordre (qui gouverne la dynamique de ’ODC) est reliée
directement avec 1’expression de la densité électronique (voir I’equation 1.3), qui se couple
aux impuretés par interaction coulombienne alors que pour la véritable supraconductivité
la phase est un opérateur conjugué (au sens quantique) de la densité. Ainsi, quand la
phase supra est fixe, la densité est indéterminée et ne peut se coupler aux impuretés. En
des termes plus savants, on peut également dire qu’il n’y a pas ODLRO (off diagonal long

range order) pour l'opérateur densité de ’ODC [82].

1.1 Observation expérimentale du mouvement d’'une ODC

Dans les années 70, différents composés montrant une transition ODC furent décou-
verts, mais c’est en 1976 sur NbSe3 que le mouvement d'une ODC fut observé [49]. Les
échantillons se présentent sous forme de rubans d’une dizaine de microns de large, de
quelques microns d’épaisseur et de quelques millimétre de longueur. Comme leur conduc-
tivité a 'ambiante est meilleure suivant I’axe du ruban, on dit que ce sont des échantillons
anisotropes; on parle méme de matériau quasi 1D car la surface de Fermi ne se referme pas
(1D), mais elle est légérement gondolée (quasi). Il existe également des matériaux quasi

2D ou la surface de Fermi ne se referme que suivant une direction. Cristallographique-
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ment NbSez a une structure monoclinique avec a = 10,006 f\, b = 3,48 A, c = 15.63 A,
~v =109.30°, il est constitué de 3 paires de chaines qui sont dirigées le long de la direction

b qui est également ’axe du ruban.

A pression ambiante, NbSesz est métallique sur toute la gamme de températures explo-

rables, mais sa conductivité en fonction de T montre deux anomalies (voir figure 1.3). Ces

R 4if(T)

F1G. 1.3: Variation de la résistance d’un échantillon de NbSes en fonction de la température avec ses deux
anomalies & 145 K et 59 K.

deux anomalies, comme on peut le voir par rayons X, correspondent a deux transitions de
Peierls & T = 145 K et T = 59 K. Ainsi, pour T supérieur a 145 K I’échantillon se com-
porte comme un conducteur normal avec une résistance décroissant linéairement avec la
température. A T = 145 K, un gap apparait en un point de la surface de Fermi et s’ouvre
progressivement. Alors, de moins en moins d’électrons participent & la conduction et la
résistance augmente quand la température diminue. Ensuite, comme la surface de Fermi
n’est pas strictement 1D, seuls les électrons pouvant étre couplés & un autre électron par
le méme vecteur 2k—F) de la surmodulation peuvent transiter en ODC. Lorsqu’il reste des
électrons qui ne transitent pas et qui restent métalliques, on dit qu’il n’y a pas un parfait
"nesting" (i.e. emboitement) de la surface de Fermi. La résistance atteint donc un maxi-

mum puis rediminue & cause des électrons restants. Lors de la premiére anomalie, toutes
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les chaines ne sont pas condensées, puis aprés la deuxiéme anomalie, quasiment tous les
électrons restants transitent, mais avec un vecteur de surstructure différent. Par contre,
lorsqu’il y a un parfait "nesting", ’échantillon devient isolant en dessous de la transition

de Peierls, c’est le cas du composé K 3MoOj3 (bronze bleu).

Nous avons dit qu’apres la transition la résistance augmentait parce que les électrons
condensés ne participaient pas a la conduction. Cependant, si 'on injecte un courant
continu dans I’échantillon, sa résistance est constante (loi d’Ohm) jusqu’a une valeur seuil.
Pour un courant plus élevé, la résistance de I’échantillon chute (voir figure 1.4), car 'ODC

se met en mouvement alors qu’avant elle était immobile. Une autre preuve de la mise

Rgifr(D) a 120K

F1G. 1.4: Variation de la résistance différentielle d’un échantillon de NbSes en fonction du courant continu
4 120 K. On peut noter le fort décrochage de la résistance a partir du courant seuil I = 0,6 mA

en mouvement de ’ODC est ’apparition d’une tension alternative aprés le seuil. Cette
tension alternative V se décompose en un bruit large bande (BBN : broad band noise)
en V ~ f (ou f est la fréquence du bruit) et un bruit périodique (NBN : narrow band
noise) dont la fréquence augmente linéairement avec le courant de I’'ODC. Cette fréquence
peut comporter de nombreuses harmoniques (voir figure 1.5) et son amplitude V;,,s est

de l'ordre de 10 & 100 1V, suivant la température et la qualité de ’échantillon [53] ce qui
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est nettement plus faible que la tension continue appliquée. Ces oscillations proviennent
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F1c. 1.5: A gauche : spectre de Fourier de la tension alternative mesuré sur un échantillon de NbSe; en
réponse 3 un courant continu au dessus du seuil de dépiégeage [75]. A droite : variation de la résistance
différentielle d’un échantillon de NbSes en fonction du courant continu pour une radiofréquence fixe [27].

du fait que la charge de 'ODC est modulée spatialement (en 7/kr et que lorsqu’on la
met en mouvement & vitesse constante, cette modulation de la charge peut créer une
modulation de tension de fréquence f = kpv/m. En revanche, il n’a pu étre déterminé si la
génération de ce bruit périodique provenait de 'interaction de ’'ODC avec des impuretés
ou de la conversion d’électrons normaux en ODC au niveau des contacts. Il est également
possible de faire interférer cette fréquence avec une radio fréquence (rf) extérieure [50].
L’onde essaye alors de faire coincider sa fréquence propre, ou une de ses harmoniques,
avec la fréquence du signal externe, ceci est possible tant que la fréquence de I’ODC n’est
pas trop éloignée de la fréquence externe. Dans cette plage de fréquence ou de maniére
équivalente dans cette plage de courant, ’ODC a une fréquence de NBN fixe égale a la
fréquence extérieure. L’ODC ne réagit alors plus aux variations de courant continu et garde
une vitesse constante. La résistance différentielle de I’échantillon sur cette plage provient
donc uniquement de la résistance différentielle des électrons normaux (voir figure 1.5) puis

elle retourne a sa valeur sans rf.

1.2 Description phénoménologique

Il est possible de décrire la dynamique de 'onde a l’aide de la phase du paramétre
d’ordre. En effet, la phase (d’aprés ce que nous avons vu a la figure 1.2) donne la position

de 'ODC par rapport au réseau. Il reste alors & déterminer qu’elles sont les différentes
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forces qui influent sur le comportement de I’onde et comment elles se couplent & la phase.
Ces forces sont :

— l’interaction avec le champ électrique :

Hy = /E(pdx

car on constate expérimentalement que ’'ODC est sensible au champ électrique.

— l’interaction coulombienne avec les impuretés :

Ho = [ Vi @)pone(e)de = [ Vinpur(z) cos(2hra + 2)do

~3 / Vi ()5(5 — 1) c08(2hipt + 9)dz = S Vimpur (1) cos(2hip; + 1)

afin d’expliquer le piégeage, ol Vi est le potentiel coulombien des impuretés et
v; la valeur de la phase au point x;. Cette interaction tend a placer les maxima
de densité de ’'ODC (i.e. le point ot 'onde est la plus négative) a la position des
impuretés positives et les minima de densité de I’onde & la position des impuretés
négatives. L’ODC peut alors se déformer pour minimiser son énergie coulombienne
et il devient difficile de la déplacer de cette position privilégiée : I’onde est piégée.

— la rigidité de I'onde :
1 0p . 5
=— [ K(=-)d
Ty 2/ (8x> *

ou K est la constante de raideur de I'onde. En effet, la modulation de 'onde est
originellement imposée par le remplissage de la bande électronique 2kr. On modélise
alors les distorsions par rapport a la périodicité en 2kr par une énergie élastique en
%K (Al)? ou le role de I’élongation Al sera joué par tout écart a la périodicité spatiale

en 2kp, c’est a dire, par le gradient spatial de la phase d’aprés I’équation 1.3.
Alors, en introduisant un frottement fluide de coefficient v pour prendre en compte
la dissipation dans 'ODC et en négligeant les effets inertiels, on obtient I’équation du

mouvement suivante ot H est la somme des trois hamiltoniens précédents :

OH
h=— — 1.4
e 9o (1.4)
oAl
— vy — KT = 1.
E —~¢ Kamz—l—[/cosgo 0 (1.5)

Il est ainsi possible d’expliquer l'existence d’un champ seuil (i.e. il existe un champ E
maximal tel que ¢ = 0 est réalisable) et du NBN (provenant dans ce cas de la périodicité

de linteraction avec les impuretés). Néanmoins, ce modéle est un modéle classique ou
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I’onde est considérée comme un milieu continu déformable assez semblable aux phases de
vortex, il ne peut pas prendre en compte d’éventuels effets de cohérence quantique et il

n’est plus valable sur des petites échelles de temps ou de longueur.

1.3 Longueurs caractéristiques du systeme

— Longueur d’onde de ’'ODC Ay, = 7/kp : c’est la période de ’onde au repos et sans
impureté, elle est de ’ordre de quatre fois le paramétre de maille NbSes suivant v
(avec b ~ 3,48 A) car kp ~ 0,241 %7 /b pour la premiére transition et kp ~ 0,26 %7 /b
pour la deuxiéme transition.

— Longueur de cohérence d’amplitude ¢ : c’est la longueur qui intervient avec le terme
en gradient spatial dans I’équation de Ginzburg-Landau de 'amplitude du paramétre
d’ordre. Si le gradient du paramétre d’ordre est élevé par rapport a cette longueur,
cela signifie que cette déformation cotite beaucoup d’énergie au systéme, elle est éner-
gétiquement défavorable. C’est pourquoi on dit que & = hvp/(mA) est la longueur
caractéristique minimale sur laquelle le paramétre d’ordre peut passer de sa valeur
maximale & la valeur zéro (voir [76] p. 118). Dans NbSe; comme dans les supracon-
ducteurs haut-T,, ¢ est trés petit (ici 61 A selon [25]), car le gap est grand.

— Libre parcours moyen électronique : c’est la distance moyenne parcourue par un
électron entre deux chocs avec des impuretés ou des phonons. On distingue deux
longueurs : le libre parcours moyen élastique (i.e. entre deux collisions élastiques
avec le réseau ou avec des impuretés) que l'on peut estimer a partir des mesures
de mobilité. La mobilité dans NbSe; est trés élevée a basse température [55] ce qui
conduit a de grands libres parcours moyens : [. = vpT et u = <
qui donne [, ~ 50 ym 4 4 K et 0,5 ym a 60 K (avec 4 = 30 m?/Vs a 4K et 0,1 m?/Vs

a 60K, vp = 3 * 10° m/s, m vaut environ deux fois la masse de I’électron m, = 9,1

soit [, = “FF, ce

*1073 kg et e = 1,6 * 10 712 C). On peut aussi définir un libre parcours moyen
inélastique (i.e. entre deux collisions inélastiques). Cette longueur est plus grande
que la précédente car un électron peut subir plusieurs collisions élastiques avant
d’avoir une collision inélastique. C’est cette longueur que I’on considére comme la
longueur de cohérence de phase électronique (i.e. la longueur sur laquelle 1’électron
conserve la phase de sa fonction d’onde ou du moins la mémoire de ses précédentes
trajectoires). Elle se mesure a 1’aide des variations de la résistance de 1’échantillon
sous faible champ magnétique et est extraite en fittant par des formules universelles
de localisation faible.

— Longueur de cohérence de la phase du parametre d’ordre L, : c’est la longueur sur
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laquelle la phase de paramétre d’ordre varie de 27. On peut déterminer cette longueur
dans le cadre de la théorie phénoménologique des ODC. Dans le cas ol 'interaction
avec les impuretés est forte (strong pinning), ’ODC est déformée a chaque impureté

et L, est égale a la distance moyenne entre impuretés L, = L ol n; est la den-
3

n

sité d’impuretés. Dans le cas ou la rigidité de 'onde est plus forte que l'interaction
avec les impuretés (weak pinning), I’onde se déforme continiment, mais sur de plus

grandes distances que celles séparant deux impuretés. C’est donc 'effet d’un grand
K21
V o ny
que ’on nomme aussi longueur de Fukuyama-Lee-Rice |34, 18| ou longueur de Larkin-

nombre d’impuretés qui brise la cohérence de la phase sur une longueur L, o

Ovchinikov dans les vortex. Il peut paraitre surprenant que des impuretés distribuées
aléatoirement dans ’échantillon puissent avoir un effet coopératif sur de grandes dis-
tances alors qu’individuellement elles sont incapables de déformer ’onde. En effet,
on pourrait croire que la moyenne spatiale de l'interaction de I'onde avec ces im-
puretés (en cos¢ comme nous 'avons vu au paragraphe précédent) est nulle. En
fait, on assimile cette interaction & une marche au hasard et sa valeur moyenne est
calculée sur toutes les configurations d’impuretés possibles et non sur une seule. On
obtient alors une interaction en v/L (ot L est la distance sur laquelle on moyenne
I'interaction). L, est alors la longueur pour laquelle ’énergie d’interaction avec les
impuretés égale I’énergie élastique. On peut noter que cette longueur n’existe qu’a la
limite thermodynamique, ol I’on peut considérer que 1’échantillon réalise toutes les
configurations d’impuretés possibles. Sur des échantillons de taille mésoscopique (i.e.
de la taille de la longueur de cohérence), cette longueur ne peut étre aussi simplement
calculée. La phase ne varie peut-étre pas continiment et les impuretés agissent stire-
ment moins coopérativement. En général, L, est supérieure au micrometre dans la
direction longitudinale d’aprés les mesures aux rayons X [14], ou 'on mesure un pic
satellite provenant de la distorsion du réseau aprés transition de Peierls (la largeur
du pic étant inversement proportionnelle & L,).

— Longueur de phase slip : C’est la longueur liée au processus de conversion électrons

normaux/ODC (nous rentrerons plus dans les détails au paragraphe 1.5).

On pourrait également définir une longueur caractéristique des phénomeénes de cohé-
rence de vitesse dans le condensat, mais il existe pour l'instant assez peu d’informations

sur celle-ci.

Lorsque 'on réduit les dimensions de 1’échantillon, ces différentes longueurs de cohé-
rence deviennent significatives et donnent lieu en général & de nouveaux phénoménes phy-

siques que 1’on rassemble sous le terme de physique mésoscopique. On est alors confronté
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Expression analytique Ordre de grandeur
Période spatiale de ’ODC Xop = 7/kp 144 A ou134 A
Longueur de cohérence d’amplitude & = hvp/(mA) 61 A ([25] p.59)
Libre parcours moyen électronique le =vpmpu/e 50 um (4 K)/0,5 um (60 K)
Longueur de cohérence de la phase 1, 1310 pm
Longueur de phase slip A ou Ly 100 pm
Dimension de I’échantillon L*w*d 5mm * 10 pm * 1 ym

TAB. 1.1: Tableau récapitulatif des différentes longueurs caractéristiques dans NbSes.

essentiellement a ces deux interrogations : comment décrire I’ODC par une fonction d’onde

quantique et en quoi consiste les phénoménes de conversion d’électrons en ODC?

1.4 Approche quantique

Dés les premiéres tentatives d’explication des propriétés de transport du NbSes, des
modeéles quantiques ont été proposés. Ils se basent sur I'idée que I'on passe de I’état piégé

a Pétat glissant par tunneling. Le premier & proposer cette idée fut Maki [40].

1.4.1 Le tunneling des solitons

Dans ce modéle, on utilise la description phénoménologique du transport de I’ODC, oul
le potentiel de piégeage est en cos ¢, le terme d’inertie en 9%¢/0t* n’est pas négligé et oul on
ne prend pas en compte le frottement. On considére qu’au repos ’ODC a choisi une valeur
de la phase py homogéne spatialement tel que le potentiel d’'impuretés soit minimisé. Puis,
on applique un champ électrique, ce qui a pour conséquence d’incliner le potentiel total
auquel est soumise 'onde (voir figure 1.6). L’état ¢_; est a une énergie plus basse que ¢y
mais ces deux états sont séparés par une barriére de potentiel. On peut donc imaginer un
processus de tuneling de ¢y vers ¢_;. Ce processus naitrait en un point de I’échantillon,

puis se propagerait a I’aide d’une paire soliton /antisoliton (voir figure 1.7).

A ce stade, il convient de définir ce qu’est un soliton : il existe des solutions d’équa-
tions différentielles & 1D non linéaires, dispersives, qui ont la propriété d’étre des ondes
progressives (i.e. ne dépendant que de (x-ut), on x est la variable d’espace, t la variable

temporelle et u sa vitesse) localisées spatialement, ou dont la dérivée est localisée (i.e. non
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F1G. 1.6: Schéma représentant le tunneling de soliton selon Maki. Le condensat de phase }g)mogéne Yo &
champ nul est symbolisé par un disque gris. Lorsque le champ électrique T est différent de 0 le condensat
passe a la valeur p_; par effet tunnel.

F1a. 1.7: Propagation d’une paire soliton/antisoliton & partir du point xg. A gauche, I’état avant tunneling.
A droite : état aprés tunneling. Les traits pleins indiquent ’état énergétique ou la valeur de la phase du
systéme en fonction de la position. Les traits pointillés indiquent les minima locaux de 1’énergie. Les
ellipses indiquent ou sont le soliton et I’antisoliton.

nulle sur un segment fini de Iespace) et qui n’interagissent pas lorsqu’elles rencontrent
une autre onde progressive localisée. Ces solutions, appelées solitons, sont souvent utiles
en physique car ce sont des excitations assimilables & des quasiparticules sans interaction

entre elles. Ici, ’équation gouvernant la dynamique de 'ODC est de la forme d’une des
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équations les plus connues nommée 1’équation de Sine Gordon :

0 P e 2
e —C’oﬁjtwo sinp =0 (1.6)
Il en existe des solutions du type soliton, d’équation :
wo(z — ut)
x,t) = 4arctan(exp(+———= 1.7
p(x,t) (exp( Co m)) (1.7)
Ces solutions correspondent & un saut de phase de £27 (i.e. |p(z = +o0) — p(x =

+00)| = 2). Ces solitons se déplacent a la vitesse +u (le signe & distinguent les solitons
des antisolitons et transportent une charge e* = + nopwe 27/2kr oll nopyw est la densité
d’électrons condensés en ODC, e la charge de ’électron et kg le vecteur d’onde de Fermi).
Ainsi, une paire soliton/antisoliton permet de passer de 'état ¢ a ¢_;. Maki suggére
ensuite que ces paires solitons/antisolitons relaxent sous forme de phasons qui sont les
excitations élémentaires de la phase du paramétre d’ordre. Par exemple, le phason de
vecteur d’onde k = 0 est le mode de translation uniforme du condensat. L’inconvénient
de ce modéle est que, compte-tenu des températures relativement élevées mises en jeu, le
phénoméne de tunneling devrait étre masqué par le transport par solitons thermiquement
activé. De plus, dans un processus de tunneling quantique, le champ seuil devrait étre
indépendant de la température, tandis qu’expérimentalement il suit une loi thermiquement

activee By, o< eZ/kFT

1.4.2 Le tunneling selon Bardeen

L’idée de Bardeen [5, 6, 7| est de considérer la phase du paramétre d’ordre comme une
variable cohérente macroscopique et quantique. Pour cela, lui non plus ne néglige pas les
effets d’inertie et introduit dans ’hamiltonien du systéme le terme d’énergie cinétique en
plus du potentiel périodique dii aux impuretés, en revanche, il néglige les forces élastiques
au sein du condensat :

H = %mgb? +V(p) (1.8)

Du point de vue quantique, il faut alors déterminer la fonction d’onde ¥ (¢) du systéme
vecteur propre de I’hamiltonien. Par analogie avec les électrons dans un solide, les fonctions
d’onde vont étre du type fonctions de Bloch et le potentiel périodique va ouvrir un gap
dans la bande d’énergie pour k = +kp. Il faut une fonction d’onde par électron condensé.
Donc, la premiére bande d’énergie des fonctions d’onde de la phase est pleine. Lorsque 1’on
applique un champ électrique E 1e vecteur d’onde % d’une fonction d’onde du systéme va,
étre soumis a 1’équation :
dk

h— — gF :
ik’ (1.9)
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ol q est la charge véhiculée par cette fonction ¢ (¢). k peut alors augmenter jusqu’a kp, si
on néglige la diffusion (par les phonons par exemple). Arrivé en kp, soit la fonction subit
une réflexion de Bragg en -kp et alors aucun courant ne circule en moyenne, car cette
bande est totalement occupée, soit la fonction d’onde tunnelle vers la bande d’énergie
supérieure et 1’onde est dépiégée. Mais, Bardeen se distingue principalement de Maki
en considérant que le systéme est cohérent. On a alors la méme fonction d’onde ¢ (p)
pour toutes les chaines d’'un méme domaine de cohérence. Comme ceci implique un grand
nombre de chaines (~ 10%), le gap est cette fois plus grand que kT. Ce modéle a eu
longtemps 'avantage de prédire et de décrire I’équivalence entre la conductivité o(FE) et la
conductivité en fréquence o(w), mais un calcul plus poussé a permis a la théorie classique
d’établir également cette relation [45]. En revanche, la théorie est incapable d’expliquer les
phénoménes d’hysterésis et de métastabilité des ODC. En effet, ces phénoménes nécessitent
une description autorisant un grand nombre de degrés de liberté incompatible avec la

notion de cohérence macroscopique.

De nos jours, il ne subsiste qu’un seul défenseur de ces modéles de tunneling [46, 47|.
Celui-ci a étendu le modéle de Bardeen pour y inclure la possibilité d'un grand nombre
de degrés de liberté dans un volume cohérent quantiquement. Son modéle est fondé sur
une analogie avec le blocage de Coulomb et le tunneling dans les SET. Il parvient ainsi
a expliquer le phénoméne de diminution du champ seuil observé dans des échantillons de

NbSe; lorsqu’ils sont soumis & une tension de grille (voir ref. [1] et figure 1.8).

15
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F1G. 1.8: Caractéristique I-V d’un échantillon de NbSes; soumis & différentes tensions de grille. L’encart
montre la variation de la tension aux bornes de I’échantillon pour un courant d’0ODC fixe en fonction de
la tension de grille.
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1.5 La conversion de porteurs normaux en ODC

Pour étudier les propriétés de transport d’un échantillon & ODC, il convient de relier
celui-ci & une source de courant par des contacts ohmiques. Or, la source de courant débite
des électrons normaux alors que dans les ODC les charges électriques sont transportées par
une plus grande variété de porteurs. Il y a donc besoin de convertir les électrons normaux

de la source de courant en porteurs de charge des ODC.

1.5.1 Types de porteurs dans NbSes

Tout d’abord, il est nécessaire de clarifier quels sont les types de porteurs existant dans
NbSes. Pour ce faire, on part de '’hamiltonien 1D de la théorie de champ moyen écrit selon

le formalisme de la seconde quantification :

H = Z €xa) apy + ek_Qazngak_QJ + [A(p) Z al ar_qe + c.c] (1.10)

k>0,0 k>0,0

ol a est 'opérateur de création d’un électron libre de vecteur d’onde T et de spin o,
e = vp(k|-kp) Iénergie cinétique d’un électron libre linéarisée autour de +kp le vecteur
de Fermi, v la vitesse de Fermi, A(p) = |Alexp(ip) le paramétre d’ordre et q = 2kr
le vecteur de nesting. On peut alors diagonalier 'hamiltonien tout comme pour la théorie
BCS de la supraconductivité (voir [76] p.59 pour des indications sur les différentes étapes

du calcul). On introduit les opérateurs [81, 79] :

Qo = vy a, + uke_wa,j_Qg (1.11)
Bro = Uk Qo — VkeFar_qo (1.12)
L’hamiltonien est alors de la forme :
He Y Ek)(af,am + B, 0k0) (1.13)
k>0,0
avec
E(k) = sgn(k — kF)\/N + (e (1.14)
E(k)? — A?
up = =(1+ B0 ) (1.15)
1 E(k)? — A?
v ==(1- B ) (1.16)
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On démontre alors que le fondamental du systéme est :

10) = [ [ ewol0) = [ (or af, + ure %a}_,)|0) (1.17)

k>0 k>0

Ce sont ces électrons qui forment le condensat avec sa densité de charge modulée. Lorsque
I'on développe |0), le fondamental apparait comme la superposition quantique d’un état a)
avec une probabilité v ou 'état k est occupé par un électron alors que I'état k-Q est vide
avec un état b) de probabilité u; ou I'état k-QQ est occupé par un électron alors que ’état
k est vide. Autrement dit, ¢’est une superposition de la paire electron(k)/trou(k-Q), avec
la paire electron(k-Q)/trou(k) ceci pour k aussi bien au-dessus qu’au-dessous du niveau
de Fermi. Tout comme les paires de Cooper dans les supraconducteurs existent aussi bien
pour k au-dessus qu’au-dessous du niveau de Fermi avec un probabilté v?. En calculant
explicitement les u;, et les v, on constate que dans cette superposition quantique de paires
électron /trou, c’est toujours la paire ou I’état occupé par ’électron de vecteur d’onde plus

petit que kx en valeur absolue qui est la plus probable (i.e. k<kp ou k-Q>-kp).

De plus, comme dans la supraconductivité on il existe des états excités (i.e. non conden-
sés) d’énergie E(k) > A (alors que dans ’état normal I’énergie des excitations peut-étre
aussi petite que l'on veut, i.e. il n’y a pas de gap d’excitation), que 'on nomme des
bogolons, les ODC ont deux types d’état excité :

B10) = e?alal_o, []  awsl0) (1.18)

k'>0,k' £k

qui brise une paire électron/trou pour la remplacer par une paire électron/électron. Ces
excitations appartiennent a la catégorie que Brazovskii [9] baptise porteurs intrinséques
qui comportent également les poches d’électrons non appariés a cause du nesting imparfait.
Ils ont en commun d’étre des électrons n’appartenant pas au condensat mais néanmoins
sensibles a I'interaction avec le paramétre d’ordre. La dynamique de ces porteurs n’est pas
exactement identique a celle des électrons normaux. Néanmoins, & 1’aide d’une transforma-
tion chirale, il est possible de se ramener & un hamiltonien équivalent a celui des électrons
normaux a une constante prés (Aoy ot 07 est une matrice de Pauli), moyennant la défini-
tion d’'un champ électrique effectif. Ce champ effectif comprend le champ électrique usuel

et un terme proportionnel a 9%p/0x?.

L’autre excitation des ODC est :
a,l00= J[ ow.l0) (1.19)
k'>0,k' #k
qui retire une paire électron/trou et laisse deux trous a la place. Cette excitation (mise a

part sa charge) est assez proche des porteurs intrinséques.
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Comme toutes les bandes de conduction ne participent pas a I'onde haute température
pour NbSes, il existe alors une autre variété de porteurs dit extrinséques, toujours selon
Brazovskii, auxquels on peut rajouter les électrons précédents ayant un vecteur d’onde trés

éloigné de £kp. Ces porteurs se comportent totalement comme des électrons normaux.

Il existe une derniere catégorie de transport de charges liée aux singularités du pa-
ramétre d’ordre. Ces singularités apparaissent lorsque le condensat est soumis a une
contrainte trop importante. En effet, on peut assimiler le condensat & un cristal électro-
nique qui crée des dislocations pour libérer les contraintes qu’il subit. Le paramétre d’ordre
s’annule alors sur une distance ¢ tout comme pour les vortex dans les supraconducteurs.
Comme cette dislocation contient des électrons normaux, on a un transport de charges
lorsqu’elle se déplace. Cette catégorie comprend les solitons de phase et d’amplitude. On
voit ici qu’il y a donc un autre gap d’excitation du systéme, lié a ’énergie de nucléation de

ces dislocations. Ce dernier gap est plus petit que le gap provenant du parameétre d’ordre.

1.5.2 Injection de porteurs d’énergie plus petite que le gap

Lorsqu’une tension d’amplitude inférieure au gap est appliquée aux bornes d’un échan-
tillon & ODC, les porteurs provenant des électrodes normales et qui tentent de pénétrer
dans I’échantillon, peuvent évidemment devenir des porteurs extrinséques mais ne peuvent
devenir des porteurs intrinséques car il n’y a pas d’états disponibles a cause du gap dans
les énergies d’excitation. En revanche, il est théoriquement possible, en s’inspirant de la
réflexion d’Andreev, que des électrons se convertissent en paire électron/trou en réfléchis-
sant un électron. Néanmoins, il subsiste une controverse quand aux détails du mécanisme
[3, 64, 30].

En effet, considérons par exemple un électron de vecteur d’onde kp-+0k, d’énergie ¢,
venant de l’electrode normale et se présentant a l'interface normal/ODC. Supposons en
plus que le paramétre d’ordre A(z) passe contintiment de A(x =0) =04 A(x =¢) = Aou
A est la valeur du gap dans le bulk. I’électron peut alors pénétrer jusqu’a une distance zy <
€ ot A(x = z) = ¢ car il existe entre x=0 et x=x, des états excités d’énergie €. Ces états
sont dans ce cas du type 3 et leur fonction d’onde est ¢y () = wup % —vpe el =) tel
que E(k’) = ¢, en prenant pour E(k’) la relation 1.14 avec la valeur du paramétre d’ordre
au point considéré. Ainsi, en x = 0 ott A = 0, on doit avoir ¢, = E(k') = /(Z—=2)2.

On voit que le vecteur d’onde de I’excitation peut prendre deux valeurs :

— soit k¥’ = kg + 0k, ce qui donne u}, = 1 et v}, = 0. La fonction d’onde est alors

bpo(z) = ¥'® = eilhrioh
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— soit k¥’ = kp - 0k, ce qui donne u?, = 0 et v}, = 1. La fonction d’onde est alors
wk’(x> — ei(k’—Q)x — e—i(kp-‘,—ék)x

> X

F1a. 1.9: Schéma du processus de réflexion d’Andreev [60].

Les conditions aux limites avec la fonction d’onde incidente, nous imposent k’ = kg +
0k. On voit alors figure 1.9 que k’ diminue au fur et & mesure que ’excitation pénétre plus
profondément dans la zone entre 0 et x,. L’excitation en interagissant avec le paramétre
d’ordre a donc son vecteur d’onde qui est défléchi a énergie constante de la méme maniére
qu’'un électron est dévié lorsqu’il est soumis & un champ magnétique. Arrivé en x=xg, on
a k’ = kg et 'excitation ne peut pénétrer plus loin & cause du gap. De plus sa vitesse de
groupe v = %VkE(k) s’annule alors qu’elle était positive avant et ul, = 1/2 et v7, = 1/2.
C’est a dire que sous ’effet du condensat, I’excitation est maintenant la superposition
équiprobable d’un électron de vecteur d’onde kr et d’un électron de vecteur d’onde -kp.
Ensuite, si ’on poursuit ’analogie avec la réflexion d’Andreev on aurait qu’en x=xg, dd—k{
< 0, donc k’ continue de diminuer. La vitesse de groupe de I’excitation est alors négative
et I'excitation retourne vers x = (0 par le méme processus. En x = 0, on aboutit cette
fois & kK’ = kp - dk, on a donc un électron rétroréfléechi de vecteur d’onde (-kp - 0k). Ceci
signifierait que cette réflexion est indistinguable de la réflexion ordinaire. Aussi Rejaei
et al. [64] préférent considérer que 1’électron qui repart a un vecteur d’onde légérement
différent de celui de I’onde incidente. Ainsi, contrairement a la réflexion ordinaire il y aurait
un transport de courant vers le condensat car 1’électron incident et 1’électron réfléchi ne
transportent pas le méme courant méme si leur charge est identique. On voit qu’il faut que
I’ODC soit déja dépiégée (soit localement par des inhomogénéités du type phase slip, soit
totalement) pour que ce phénoméne de réflexion d’Andreev ait lieu. On peut noter que

comme pour la réflexion d’Andreev dans les supraconducteurs, il faut qu’il n’y ait aucune

barriére de potentiel & I'interface pour que la réflexion soit optimum.
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1.5.3 Injection de porteurs d’énergie plus grande que le gap

Dans les expériences de transport usuelles, les porteurs ont majoritairement une énergie
plus grande que le gap. Les électrons n’ont alors aucun mal a pénétrer dans I’échantillon
mais pour se convertir en ODC, il doivent faire appel & un autre mécanisme que la réflexion
d’Andreev. Expérimentalement, on constate que lorsque ’onde se met en mouvement :

— Le courant de I'onde est plus faible proche des électrodes qu’au centre de I’échantillon
(voir figure 1.10 et ref. [37]). Cette expérience a été effectuée a I’aide de plusieurs
petites électrodes le long de I’échantillon. Le courant est injecté aux extrémités de
I’échantillon et ’on mesure la tension localement entre deux petites électrodes cote a
cote. Connaissant cette tension V, on peut en déduire le courant normal I circulant
dans cette zone par Iy = V/Ry ot Ry est la résistance de cette portion d’échantillon
avant le dépiégeage de 'onde (on considére donc qu’il n’y a pas d’interaction entre
I’onde en mouvement et les porteurs normaux qui puisse faire varier la résistance de
ces porteurs). Sachant que le courant total I;,; est conservé tout le long de ’échantillon
on peut en déduire le courant d’onde de densité de charge Iopyw = I - Iy. Le courant
d’ODC varie sur des distances de 'ordre de 100 um des électrodes a 90 K, mais cette
distance peut-étre beaucoup plus faible & plus haute température. Le rapport entre
le courant normal et le courant de I'onde est fixe au coeur de 1’échantillon. Une
variation spatiale du courant de l’onde signifie qu’il y a une variation du nombre
de porteurs car R « dpopc/dt = VJopc. On appelle R le taux de nucléation de
porteurs condensés.

— La période spatiale de I’onde est plus grande, proche de 1’electrode ou les électrons
sont injectés, plus petite a ’autre électrode et inchangée au centre de 1’échantillon
(voir figure 1.11, ref. [65] et chapitre 5). Cette expérience a été effectuée & I'ESRF.
L’onde est alors plus dense (i.e. compressée) 1a ot les électrons sont retirés. Donc, son
potentiel chimique est plus élevé a cette électrode et vice versa a l'autre électrode.
Cet effet peut étre observé jusqu’a plusieurs centaines de microns de I’électrode a 90
K.

De ceci, on déduit que le processus de conversion est difficile et que les électrons en excés au
niveau des électrodes pénétrent loin dans I’échantillon avant de relaxer en ODC et d’équi-
librer leur potentiel chimique avec celui de ’'onde. On peut concevoir deux mécanismes de
relaxation :
— Les électrons excités peuvent relaxer par collision avec des phonons par le méme mé-
canisme qui conduit au phénoméne de "charge imbalance" dans les jonctions N/S [77].

En effet, quand on injecte des électrons dans un supraconducteur une des branches
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F1G. 1.10: Profil du courant d’ODC en fonction de la position pour un échantillon de NbSes & différentes
températures.

d’excitation (les bogolons vu au paragraphe 1.5.1) se peuple plus que lautre. Ce
déséquilibre entre les branches provoquent un déséquilibre de charges au sein du su-
praconducteur sur une distance \ = \/m [60] (ot I, est le libre parcours moyen
électronique, vy la vitesse de Fermi et 79 le temps de relaxation entre les branches
inversement proportionnel au gap). Ensuite, les excitations se recombinent en paires
de Cooper sur un temps 7z mesurable par deux jonctions tunnels [23].

— Les électrons peuvent se convertir en ODC par l'intermédiaire de boucles de dislo-
cation du réseau électronique. Dans ce modéle, sur lequel s’appuie Brazovskii [10],
les électrons non condensés passent par un état intermédiaire avant de se convertir
en ODC. Le principe de ce mécanisme s’inspire de la notion de phase slip dans les
fils supra 1D (voir ref. |76] p.288). Lorsqu’un courant traverse ce fil, le paramétre
d’ordre est de la forme |A|e", ol q est proportionnel au courant supraconducteur et
r est la position le long du fil (voir [19] p. 144). Si, de plus, on applique une tension

aux bornes du supraconducteur, la phase du parameétre d’ordre augmente selon la

dg _

o = 2eV/h. On peut voir cela comme un ressort fixé & un bout

relation Josephson :
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F1a. 1.11: A gauche : schéma représentant les déformations de I'onde de densité de charge dues & l'injection
des porteurs. A droite : variation du déplacement du pic satellite dans NbSes (c’est & dire de la différence
entre sa position avec courant et celle sans courant) le long de I’échantillon et pour un courant égal &
environ deux fois le champ seuil.

et ol I'on rajoute continiment des spires a ’autre bout. On a alors une augmentation
du gradient de la phase du paramétre d’ordre et donc une augmentation du courant
transporté par le condensat. Or, ce courant ne peut dépasser une valeur critique I¢
au dela de laquelle les paires de Cooper se brisent et ’échantillon redevient normal de
résistance Ry. Mais, cet état n’est stable que si la tension V appliquée est suffisam-
ment élevée. En effet si V < Rylg, alors le courant normal est inférieur au courant
critique et donc les électrons redeviennent supraconducteurs. Le systéme n’est stable
ni dans I’état supraconducteur, ni dans I’état normal. C’est pourquoi le systéme a
recours au phase slip qui consiste & faire disparaitre un tour de phase en annulant
localement la paramétre d’ordre, ce qui permet de ne pas avoir de discontinuité de la
phase. Les contraintes sur la phase sont ainsi libérées en ne rendant normal qu’une
petite partie de I’échantillon pendant un bref instant. Dans les ODC, lorsque I'onde
est en mouvement on a Ccll—f X vepw # 0 et on a une accumulation de contraintes
sur la phase d’aprés les mesures RX ([65] et figure 1.11). En effet, un déplacement
du pic satellite signifie que I'onde s’écarte de la périodicité spatiale en 2kg, ce qui
implique, d’aprés I'expression de la densité de charge (équation 1.3), que Vi # 0.
Donc, on peut concevoir que ’onde relaxe les contraintes sur sa phase en enlevant

un plan d’onde lors de chaque phase slip (voir figure 1.12 et le chapitre 10 de la ref.

[22]).
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F1a. 1.12: Libération des contraintes sur la phase de ’ODC par phase slip [57]. Une dislocation est nucléée

en un point d’un front d’onde puis se propage jusqu’a la surface de ’échantillon. La phase tourne ainsi de
27

Ce mécanisme a également été proposé pour expliquer I'existence du narrow band noise.
Cependant, ’explication reposait sur 1'idée qu’il n’y a du phase slip qu’en un point
proche des électrodes, afin d’avoir un signal cohérent. Or, il s’avére que pour expliquer
les contraintes sur ’onde visible sur de longues distances, il faut que la zone de nucléation

de phase slip soit elle méme étendue.

Dans le cadre de son modéle, Brazovskii [10] peut estimer un temps de conversion de
I'ordre de la microseconde, ainsi qu’une longueur de conversion en accord avec les ex-
périences aux rayons X [65]. Néanmoins, il n’a encore jamais été possible de clairement
identifier expérimentalement ces dislocations. De plus, on peut noter que dans le cas du
modéle inspiré de la jonction N/S; le phase slip n’est pas nécessaire car il y a libération
continue des contraintes au niveau des électrodes (puisqu’aux électrodes, le paramétre
d’ordre est nul) tout en ayant une conversion qui s’effectue a l'intérieur de I’échantillon.
Enfin, les problémes de conversion commencent & étre explorés sur des échelles submi-

croniques et ces études laisseraient apparaitre que de nouveaux phénomeénes sont en jeu
[85, 41, 33].
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2

FABRICATION DES ECHANTILLONS

Une grande partie de ce travail de thése a consisté & mettre au point un procédé de
réalisation d’échantillons de taille de ’ordre du micron. Nous avons profité des outils
de microfabrication et de la salle blanche de classe 5000 du CRTBT (la classe est le
nombre de poussiéres d’un diamétre supérieur a 0,5 micron par pied® d’air). Ces outils
sont, principalement un MEB (microscope électronique a balayage), un bati de gravure
(RIE), des évaporateurs et un masqueur optique. Au cours de ce chapitre, nous allons
décrire la fonction de chaque outil et montrer en quoi ils nous ont été utiles pour chaque
étape du procédé de fabrication. Les détails exacts du process sont reportés en Appendice
A.1. En fin de chapitre, nous présentons une technique alternative de microfabrication par
focus ion beam (FIB).

2.1 Obtention d’un échantillon a ODC apte a la mésoscopie

De tous les matériaux a ODC, NbSes est sirement le plus prometteur pour effectuer
des expériences de mésoscopie : ses propriétés de transport dans des échantillons macro-
scopiques sont bien connues, ses champs de dépiégeage sont faibles ( E;, < 1 V/cm ) et par
dessus tout, sa longueur de cohérence de phase est élevée ( L, > 1 pum selon les mesures
de largeur de pics satellites par diffraction X [14]). Ainsi, des échantillons mésoscopiques
ont déja été réalisés au CRTBT [33] et parfois en collaboration avec un laboratoire a Delft
au Pays-Bas [41, 42].

En revanche, NbSes a le défaut, commun & tous ces composés de basse dimensionnalités,
de n’étre synthétisable que sous forme de minces rubans enchevétrés par CVT (chemical
vapor transport). La croissance prend naissance en différents points et se poursuit le long
de ’axe des chaines du cristal et assez peu dans les directions transverses. Typiquement,
ces échantillons sont longs de plusieurs mm et de section relativement constante de I'ordre

de 30 pum par 2um. Or, la plupart des process de microfabrication (comme celui des
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jonctions Josephson en particulier) dépose leur matériau en couche mince, par exemple,
par épitaxie ou par évaporation Joule et non par CVT. Aussi, le groupe de Delft a-t-il
essayé de réaliser des couches minces épitaxiées de matériaux & ODC (bronze bleu), mais
ils ne parvinrent pas & vaincre cette croissance privilégiée le long des chaines et n’obtinrent
que des ilots polycristallins pour I'instant inexploitables [43]. Ici, nous avons pris le parti
de manipuler directement les échantillons tels qu’ils sont et d’adapter les différents process

de salle blanche a la réalisation de microstructures de monocristaux.

2.1.1 Sélection de I’échantillon

Les échantillons sont extraits de leur ampoule de croissance et inspectés sous micro-
scope. Il faut que le ruban ait une section la plus uniforme possible, sans marche et que
sa largeur soit plus grande que celle du motif & lithographier (ici 40 pm). Son épaisseur
doit étre inférieure & 0,5 pm sinon la lithographie devient assez difficile (voir paragraphe
2.2.1) et la résolution du motif est beaucoup plus faible (voir paragraphe 2.2.3). Pour ce
faire, on mesure sa résistance longitudinale en deux fils a I’aide d’un multimétre et de deux
morceaux d’Indium écrasés a chaque extrémité du ruban. En mesurant au microscope la
longueur de I’échantillon entre les deux contacts d’Indium et en considérant que la résis-
tivité de NbSes a4 'ambiante est de I'ordre de 250 pf2-cm, on peut estimer 1’épaisseur de
I’échantillon. Cependant, les échantillons d’épaisseur inférieure a 0,5 pym étant extréme-
ment rares, nous nous sommes fixés comme limite maximum une épaisseur de 1,5 um que

I’on réduira ensuite par gravure ionique.

Une fois cette phase de sélection achevée (ce qui peut prendre plusieurs heures/jours
pour obtenir tout au plus trois échantillons convenables sur plusieurs centaines testés),
I’échantillon est placé sur un substrat de saphir d’environ 0,5 cm par 1 cm. Le ruban doit
étre posé a plat sur le saphir. Puis, on fixe ’échantillon en posant une goutte de collodion
aux deux bouts du ruban (figure 2.1). La véritable épaisseur de I’échantillon est alors
mesurée précisément par un profilométre. Cette mesure consiste a déplacer dans le sens de
la largeur du ruban une pointe en contact direct avec le substrat. La pointe de diamétre
12,5 um est en diamant et exerce sur I’échantillon une force de 150 uN environ (15 mg).
L’échelle maximum en épaisseur est de 100um et la résolution de la plus petite échelle
(1000 A) est de 10 A. La vitesse de defilement va de 100 & 10 um par seconde.

La figure 2.2 illustre un profil typique obtenu sur ce profilométre pour un échantillon

de section rectangulaire. Il faut prendre garde au fait que si 1’échantillon est mal posé
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échantillon

de NbSe;

A
Vuededesus saphir

F1G. 2.1: Schéma d’un échantillon de NbSe3 posé sur un substrat de saphir et collé aux deux bouts par
du collodion.

sur le saphir, la mesure est impossible et la pointe peut méme déplacer, déformer ou
détruire ’échantillon. Finalement, ’échantillon est observé avec un microscope optique a
haute résolution en salle blanche afin de localiser des éventuelles zones endommagées ot

ne pourra se faire la lithographie.
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Fi1c. 2.2: Exemple de graphe donné par le profilométre du CRTBT. En trait plein : épaisseur de I’échantillon
en fonction de la position le long de la direction cristallographique @. En pointillé : profil du méme
échantillon aprés quelques minutes de RIE.
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2.1.2 Amincissement de I’échantillon

L’échantillon doit maintenant étre aminci afin qu’il ait une épaisseur inférieure a 0,5
pm. On distingue essentiellement deux types de gravure : la gravure séche et la gravure
humide. La gravure humide consiste a plonger 1’échantillon & amincir dans une solution
d’attaque chimique. Cette technique a I'inconvénient de graver de maniére isotrope alors
que 'on ne veut graver que dans le sens de I’épaisseur. De plus la colle est gravée plus
facilement que I’échantillon, il y a alors un grand risque que I’échantillon se décolle sous
Veffet de 1’agitation du liquide (comme nous le verrons au paragraphe 2.2.3 dans le cas
de la gravure de I’Aluminium). L’échantillon est alors irrécupérable. C’est pourquoi nous
utilisons le bati de gravure séche RIE (reactive ion etching). La gravure séche est aussi
appelée gravure assistée par plasma car ’échantillon est gravé par ’action mécanique et
chimique d’un plasma : des gaz sont introduits dans une chambre & basse pression. Ils sont
ionisés sous l'effet d’une excitation électromagnétique et forment un plasma (i.e. une phase
ou les électrons et les ions oscillent de maniére distincte). L’échantillon peut étre placé sur
une électrode (par exemple la cathode qui a servi a créer 'excitation électromagnétique)
qui attire les ions chargés électriquement. Il y a donc une action mécanique des ions qui
bombardent 1’échantillon. De plus, il peut y avoir des espéces chimiquement actives dans le
plasma, qui vont interagir avec le matériau de I’échantillon pour former un produit volatil.
Il y a donc deux mécanismes de gravure qui peuvent entrer en jeu dans la gravure séche :
chimique et mécanique. En déposant un masque de gravure & la surface de I’échantillon de
maniére a protéger localement la surface de 'action du plasma, on peut graver des motifs.
Plusieurs réacteurs de gravure peuvent étre utilisés : les réacteurs a faisceaux d’ions, les
réacteurs diodes et les réacteurs a plasma haute densité. Au laboratoire, nous disposons
d’un réacteur diode RIE (Reactive Ion Etching), le plasma est créé entre deux électrodes
par une excitation radiofréquence, et I’échantillon est placé sur la cathode. De nombreuses

variantes existent : réacteur triode, magnétron...

Ainsi, dans ce bati de RIE, le substrat est posé & plat sous vide, le pilonnage constant
des ions tend a plaquer 1’échantillon sur le substrat et non a le décoller. De plus, I'intérét de
la gravure séche repose principalement dans ses capacités a réaliser des gravures fortement
anisotropes. Une gravure purement chimique aboutit & un profile d’attaque isotrope. En
effet, les espéces neutres réactives du plasma ont une incidence aléatoire et toutes les
surfaces sont exposées. C’est I'action de la gravure mécanique des ions qui peut permettre
d’obtenir une gravure anisotrope. Les ions bombardent 1’échantillon & incidence normale

et accroissent fortement la vitesse de gravure verticale (figure 2.3). Donc, la colle entre
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F1G. 2.3: Schéma du processus de gravure anisotrope par RIE. L’échantillon est aminci jusqu’a 0,2 pum et
le saphir n’est pas affecté par la gravure.

I’échantillon et le saphir est trés peu attaquée. Il n’y a plus de risque de décollement. Un
autre intérét de ’anisotropie de la gravure RIE sera expliqué plus tard au paragraphe 2.2.3
pour la gravure des motifs. Le gaz utilisé pour la gravure de NbSes est le SF¢. La réaction

chimique est alors la suivante :

NbSeg + SF(; — NbS + F2 + ...

Il est préférable que tous ou la majorité des produits de la réactions soient gazeux afin
qu’ils soient évacués par les pompes. Sinon, ils se redéposent sur 1’échantillon et les parois
internes du bati ce qui conduit & des pollutions, des pertes d’efficacité de la gravure, voire
d’énormes inhomogénéités spatiales de gravure de ’échantillon. En effet, la RIE a pour
principal inconvénient (contrairement a la gravure humide) de graver de maniére assez
inhomogeéne et aléatoire nos échantillons. Partant d’une épaisseur constante tout le long
de I’échantillon, on peut se retrouver avec de grandes différences d’épaisseur en quelques
minutes de gravure comme lillustre la figure 2.2. La vitesse moyenne de gravure pour
NbSe; est de I'ordre de 0,2 pm/min mais il n’est pas rare que I’épaisseur de ’échantillon
ne varie pas pendant les deux premiéres minutes de gravure, puis diminue brutalement
d’un pgm en une minute. Aucune explication fiable de ce phénoméne n’a pu étre fournie
(inhomogénéité intrinséque du plasma RIE, mince mais robuste couche d’oxyde a la sur-
face de ’échantillon...). Il est donc important de controler tout au long du processus de
gravure I’homogénéité de I’amincissement. Malheureusement, le systéme de mesure n situ
de I’épaisseur gravée ne peut étre utilisé dans notre cas. En effet, I’épaisseur est mesurée
par interférence laser mais il faut que la surface a graver soit semi-transparente et plus
grande que le diamétre du spot (de l'ordre de 1 mm). Il nous faut alors stopper la gra-
vure toutes les minutes voire toutes les quinze secondes lorsqu’on approche de I’épaisseur

désirée, casser le vide du bati, mesurer ’épaisseur de I’échantillon en différents points au
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profilométre, puis éventuellement poursuivre la gravure. Nous avons constaté que les effets
d’inhomogénéité de gravure s’aggravent avec l'épaisseur a graver. Pour un échantillon plus
épais que 1,5 um, I'obtention d’un échantillon d’épaisseur inférieure a 0,5 ym devient as-
sez hasardeuse. Il est & noter que la gravure d’échantillons quasi-unidimensionnels pose au
départ des problémes de principe car les liaisons entre chaines de conduction sont de type
Van Der Walls (i.e. faibles). On peut donc craindre que les réactifs de gravure (ion SFg
par exemple) puissent pénétrer plus profondément que dans des échantillons ordinaires et
graver en volume voire s’implanter au lieu de pulvériser la surface. Ceci est inhérent a tous

types de gravure mais sirement plus prononcé dans le cas de la gravure séche.

2.1.3 Fixation de I’échantillon

R R A
— ]

—»

saphir saphir

F1G. 2.4: Recollage (& gauche) et retrait de la colle superflue (& doite) par RIE.

Pour la suite du processus, il va étre crucial que I’échantillon soit extrémement bien
fixé au substrat. Or, le collodion a été partiellement attaqué par la RIE, il ne maintient
I’échantillon que par en-dessous aux deux bouts. Nous avons fait une recherche systéma-
tique d’une colle suffisamment fluide pour coller le dessous de I’échantillon par capillarité
sur le saphir, résistante aux différentes solutions d’attaques chimiques utilisées en salle
blanche et pouvant se retirer aisément par RIE (figure 2.4). Cette derniére condition est
nécessaire pour retirer la colle qui a débordé au-dessus de I’échantillon. Or, il y a moyen, en
remplacant le gaz réactifs SF6 par 1’0, injecté dans la RIE, de ne graver que les matériaux
organiques (comme les colles et résines a condition que celles-ci ne soient pas trop dures ou

ne se transforment pas en goudron sous 'effet de 1’échauffement pendant la pulvérisation).

2.2 Premiére étape de lithographie

Notre but est de réaliser une microstructure de NbSes, c’est-a-dire , un circuit dont les
fils soient en NbSes et de taille micronique. Or, nous disposons pour le moment d’un ruban

de NbSes. Nous pouvons, par exemple, placer sur I’échantillon un masque de la forme du
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motif désiré, puis graver. Les zones masquées seront protégées pendant la gravure. Il suffira

alors de retirer le masque pour n’avoir plus sur le substrat que le motif en NbSes.

2.2.1 Dessin du motif par lithographie électronique

On commence par déposer une couche uniforme de résine organique a la surface de
I’échantillon. Ceci est réalisé a I'aide d’une tournette qui entraine 1’échantillon en rotation
(la vitesse de rotation est comprise entre 1000 et 10 000 tours par minute). En versant
quelques gouttes de résine sur I’échantillon, la force centrifuge permet de réaliser un film
d’une épaisseur de quelques centaines de nanomeétres. Les résines employées sont soit des
résines optiques qui réagissent a la lumiére (résines AZ, S1818), soit des résines électro-
niques qui réagissent au bombardement électronique. La résine que nous avons la plus
largement employée est le Polyméthylméthacrylate (PMMA). Le PMMA est appelé résine
positive, parce que les parties insolées sont fragilisées et deviennent plus sensibles a ’action
d’un solvant, i.e. ce qui est insolé réagit comme en photographie alors que pour un néga-
tif ce qui n’est pas insolé réagit. Il existe également des résines négatives pour lesquelles
I’énergie du rayonnement provoque, au contraire, un pontage entre les polyméres. La zone

insolée est dans ce cas plus résistante aux solvants.

Ici, linsolation se fait & l’aide d’un microscope électronique a balayage (MEB). Le
MEB du laboratoire est un stereoscan 240 Cambridge Instruments pouvant accélérer les
électrons jusqu’a 30 kV. Les courants typiques d’insolation sont de I’ordre de 10 pA pour la
meilleure résolution. On programme les coordonnées des points de I’échantillon & insoler, on
fait la mise au point du faisceau électronique sur I’échantillon, on aligne le plus précisément
possible ’axe du ruban avec les axes de déplacement du faisceau puis I’insolation est pilotée

par ordinateur.

En pratique la résolution est limitée par :

— La taille des chaines du polymére de la résine et les processus chimiques et mécaniques
mis en jeu. Des études ont montré qu’'on pouvait atteindre des largeurs de trait de
5 a 7 nm avec le PMMA en utilisant des ultrasons pendant le développement. Il y a
toutefois des fluctuations de largeur de 3 nm.

— L’épaisseur de I’échantillon. Ceci est spécifique a nos échantillons. Il est important
que I’échantillon soit mince et que la couche de résine soit épaisse, pour que le film soit
uniforme. Sinon, la lithographie ne sera pas homogéne et les motifs seront déformés

et différents les uns des autres.
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— Les collisions des électrons avec la résine. Les résines organiques ne sont sensibles
qu’aux faibles énergies de I'ordre d’une dizaine d’électronvolts. Les électrons en pro-
venance directe du faisceau ont une énergie bien supérieure, ce qui est indispensable
pour avoir un faisceau convenablement convergent. Ce sont donc les électrons secon-
daires qui insolent la résine. La diffusion des électrons dans la résine et la rapidité
avec laquelle ils perdent leur énergie influent sur la taille des motifs. Les électrons
sont aussi rétrodiffusés par le substrat. Dans ce cas, ils peuvent agir loin du faisceau
incident. La dose recue en un point de I’échantillon dépend alors de la densité de
motifs & proximité. Le rapprochement de deux motifs importants peut ainsi poser

des problémes délicats.

rééne\ <>

< >
L

F1G. 2.5: Evasement d’une résine provoqué par la rétrodiffusion d’électrons d’un faisceau MEB. 1 : largeur
du faisceau incident ; L : largeur réelle du motif.

ubdrat

Apreés insolation, ’échantillon est plongé dans un bain de révélation. Ce bain est constitué
d’un solvant dilué de la résine. Le bain dissout celle-ci aux endroits les plus fragiles (c’est-
a-dire les zones insolées pour les résines positives, ou sur les zones non insolées pour les
résines négatives). Le temps de révélation dépend principalement de I’épaisseur de résine.
Il doit étre calculé précisément pour les petits motifs. Si le temps de révélation est trop
court, il reste de la résine au fond du motif. Si le temps est trop long, le motif va grossir
et étre déformé. D’autant plus, que la rétrodiffusion provoque un évasement des motifs au

moment de la révélation (voir figure 2.5).

Pour s’affranchir de la limitation provenant de la rétrodiffusion, il a été développé au
CRTBT une technique dite tricouche (voir figure 2.6). On recouvre ’échantillon d’une
couche épaisse de résine puis d’une couche trés fine de Ge (ou de Si) et enfin d’une autre
couche de résine. La couche de résine du dessus est insolée et subit la rétrodiffusion des
électrons. On révéle, la couche du dessus est donc évasée, mais pas celle du dessous car la
couche de Ge ne laisse pas passer le révélateur. On grave d’abord par RIE SF6 la partie
de la fine couche de Ge non protégée par la couche de résine du dessus. Comme la gravure

est anisotrope le Ge n’est gravé que sur une largeur 1 liée au faisceau (au lieu d’une largeur
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F1G. 2.6: Différentes étapes du tricouche : A/ Insolation de la couche du haut avec évasement, B/ Retrait
du Ge par RIE SFg, C/ Retrait de la couche de résine du bas par RIE O.

<+— Ge

L liée a I’évasement), puis on retire la résine de la couche du dessous non protégée par le
Ge par RIE O,. La gravure étant, 14 aussi, anisotrope au niveau de 1’échantillon ou du

substrat le motif a bien une largeur I.

La couche de Ge a également pour intérét d’étre suffisamment conductrice pour per-
mettre ’évacuation des charges. En effet, le saphir est un substrat isolant et 1’'insolation
électronique consiste & amener des électrons sur le substrat. Si ces charges ne sont pas
évacuées vers la masse, elles vont repousser ou dévier le faisceau d’électrons incidents et
se décharger brutalement. On appelle cela ’effet de charges, qui a pour conséquence de

déformer les motifs.
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2.2.2 Obtention du masque

Une fine couche d’Al est ensuite déposée sur I’échantillon sous un vide de 10~% mbar. Ce
dépot se fait dans un bati contenant des creusets que I’on chauffe par effet Joule. Ce dépot
est isotrope, c’est pour cela qu’il est important de ne pas avoir d’évasement de la résine si
on veut que le masque d’aluminium soit identique au motif lithographié. Nous avons choisi
I’Al car il est assez peu sensible a la RIE. Il ne réagit pas chimiquement avec le SF¢ et la
pulvérisation (i.e. Pattaque mécanique de la RIE) est, grosso-modo, d’autant plus faible
que le numéro atomique du matériau est petit. C’est en partie pour cette raison que le
saphir est insensible lui aussi & la RIE. On place ensuite ’échantillon dans un solvant qui
dilue la résine non insolée. La résine part avec le métal déposé au dessus : c’est le lift-off.
Seul reste sur I’échantillon le métal qui s’est déposé aux endroits sans résine, endroits qui

correspondent aux motifs que l'on veut réaliser (voir figure 2.7).

A/ Resne B/ / Aluminium

Y

Saphir Saphir

c/ DIy 4§

-<—Aluminium resant—p

é&hantillon regant—»
Saphir Saphir

F1a. 2.7: Masquage de ’échantillon. A/ échantillon aprés développement. B/ échantillon aprés dépot
d’aluminium. C/ échantillon apreés lift-off. D/ échantillon aprés gravure.

2.2.3 Obtention de la microstructure ou le supplice de Tantale

[’échantillon est ensuite gravé par RIE SFg. Les zones de NbSes non protégées par
I’aluminium disparaissent du saphir. Néanmoins, la gravure n’étant pas parfaitement ani-
sotrope (i.e. parfaitement verticale), plus ’épaisseur de I’échantillon sera grande plus la

largeur du motif sera réduite. En principe, pour une épaisseur d’échantillon de I'ordre de
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0,2 pum, on peut espérer ne graver environ que 0,02 um en largeur (car 1’anisotropie est de
l'ordre de 1/10). En pratique, compte tenu de I'inhomogénéité de gravure et de la fragilité
d’un échantillon de cette épaisseur, il semble difficile d’obtenir des motifs moins larges que
500 nm ou des trous de diamétre inférieur a 250 nm. Dans le cas d’une gravure humide,

les résolutions seraient nettement plus faibles du fait de I’isotropie de la gravure.

Le masque d’Al est ensuite retiré par gravure humide. Cette opération est la plus
délicate de tout le process car I’échantillon n’est maintenu que par les restes de colle sous
le motif de NbSe3 (de taille micronique) et la gravure de I’Al attaque aussi la colle. Les
risques de décollement de 1’échantillon sont de 'ordre de 50 %. La figure montre une

microstructure parvenue saine et sauve jusqu’a cette étape du process.

F1G. 2.8: Microstructure de NbSez avec en blanc ’échantillon restant et en sombre le saphir. 11 est possible
de distinguer deux lignes blanches paralléles, résidus du ruban initial de NbSes

2.3 Seconde étape de lithographie

2.3.1 Evaporation de I’Au

Une fois le motif de NbSes obtenu, il reste a le contacter électriquement pour effectuer
des mesures de transport. Une nouvelle étape de lithographie est nécessaire afin de relier

les pattes de I’échantillon de taille 10 ym & des plots de courant microsoudables (i.e. de
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taille 100pum). On dépose de 'or sur tout le substrat et I’échantillon, afin de ne pas faire de
lift-off de peur de décoller I’échantillon. Il faut que le dépdt d’Au soit suffisamment épais
pour que le passage de marche entre le saphir et le NbSes puisse se faire. Sinon, les plots

d’or ne seront pas connectés & I’échantillon. Nous avons rencontré de sérieuses difficultés

F1a. 2.9: Image MEB d’un échantillon de NbSe; recouvert d’une couche d’or décollée. A/ On distingue
parfaitement la microstructure car I’Au adhére mal au passage de marche. B/ Zoom de la figure précédente
au centre de I’échantillon.

pour faire adhérer I’Au au NbSesz, comme on peut le voir figure 2.9 probablement parce que
la RIE dégrade la surface de ’échantillon. Nous avons essayé le dépot magnétron (réputé
pour son isotropie et sa grande vitesse d’impact des atomes déposés) ou le dépot sous
ultra-vide aprés décapage ionique a ’argon mais c’est finalement un co-dépot Ti/Au sous
angle dans un évaporateur classique qui donne les meilleurs résultats. Le titane est d’abord
évaporé afin d’améliorer le vide du béti et de se substituer & la fine pellicule d’eau qui reste
sur la surface de I’échantillon et qui ne dégaze pas. Ensuite, on commence a évaporer I’Au
tout en maintenant I’évaporation de Ti. Enfin, progressivement ’évaporation de Ti est

arrétée.

2.3.2 Obtention des contacts

Une fois I’évaporation effectuée, il faut lithographier les contacts afin de ne garder que
I’Au nécessaire. On étale cette fois une résine optique, car nos motifs sont assez grands
pour ne pas utiliser le MEB. Les atouts de la lithographie optique sont la facilité de sa mise
en ceuvre et aussi sa rapidité, car le substrat entier est insolé d’un seul coup. Le masque
peut étre fait par un dépot de Cr sur du verre ou simplement en imprimant le motif sur
un transparent (ces deux opérations sont sous-traitées par des entreprises extérieures au
laboratoire). Dans notre cas, le masque est environ cinqg fois plus grand que le motif désiré

et est ensuite réduit par le systéme de lentilles du microscope optique servant a I’insolation.



2.3 Seconde étape de lithographie 37

L’insolation se fait & I'aide d’'une lampe & incandescence.

La résine est révélée et I’Au non protégé par la résine est gravé chimiquement. Ensuite,
la résine restante est insolée puis révélée plutot que dissoute a ’acétone, ce qui pourrait

décoller I’échantillon.

Enfin, le saphir est collé & un porte-échantillon qui reliera ’échantillon au systéme de
mesure. Les plots d’Au du saphir sont alors reliés aux pistes de Cu du porte-échantillon par
des fils d’Al de 40 pm de diamétre, connectés par thermocompression (i.e. microsoudure).
Les pistes de cuivre sont reliées a la masse pendant la microsoudure pour éviter tout choc

électrostatique.

échantillon

Al

B/

C/

Fi1G. 2.10: Etape de réalisation des contacts électriques. A / Echantillon aprés dépot d’Au. B / Echantillon
pendant insolation. C/ Echantillon aprés gravure de I’Au et du Ti. D/ Echantillon & la fin du process.
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2.4 Réalisation d’échantillon par FIB

Du fait de la lourdeur du process par lithogaphie électronique et de son faible taux de
réussite, nous avons tenté de réaliser des microstructures par une technique plus souple : le
FIB (Focused Ion Beam). Ne disposant pas d’'un FIB au CRTBT, nous avons effectué des
tests sur NbSes chez Philips au Pays-Bas, & Orsay-Physique en France et en collaboration
avec un laboratoire & Sendai au Japon. Les premiers instruments commerciaux datent
d’un peu plus de 10 ans, mais, c’est au début des années 80 que furent réalisés les premiers
FIB. De nos jours, ils commencent a se répandre de plus en plus parce qu’ils offrent
des possibilités combinées d’observation et de préparation d’échantillons notamment pour
I'industrie du TEM (microscope électronique a transmission) ou pour la microchirurgie
en R&D des circuits intégrés : des composants dans des prototypes de puces peuvent étre

déconnectés ou connectés localement pour corriger les erreurs plutot que de refaire tout

détecteur

P’échantillon.

Injecteur de gaz

¥

G OO

F1G. 2.11: Schéma de fonctionnement d’un FIB.

Le principe de fonctionnement est assez similaire & celui d’'un MEB, si ce n’est qu’a la
place d’un faisceau d’électrons, on a un faisceau d’ions Gallium focalisé sur I’échantillon a

étudier. Comme on peut le voir figure 2.11, le faisceau primaire d’ion Gallium (Ga™) frappe
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la surface de I’échantillon et pulvérise un peu de matiére qui s’échappe sous forme d’ions
(it ou i7) ou d’atomes neutre (n). Le faisceau incident produit également des électrons
secondaires (e~). Comme le faisceau balaye la surface de I’échantillon, il est possible de
recueillir et d’amplifier le signal provenant des électrons (ou ions) secondaires et d’obtenir
une image de la surface. On peut obtenir alors des résolutions inférieures & 50 nm. A noter

qu’a faible courant, trés peu de matiére est pulvérisée.

A fort courant, en maintenant le balayage du faisceau sur une zone fixe, il est possible
de graver localement ’échantillon et de couper ainsi des connections inutiles (voir figure

2.12) ou de creuser des trous (voir figure 2.13). Les trous peuvent étre placés a 0,1 um prés

AccV  Spot Magn Det WD F——— 20um
15.0kV 3.0 866x SE b0 XL30SFEG Mode UHR Tilt 20D

Fi1G. 2.12: Photographie MEB d’un échantillon de NbSes dont on a retiré par FIB la partie centrale sur
la majorité de sa longueur et ot on a laissé un mince canal transverse. On peut voir en haut & gauche la
forme d’origine de ’échantillon. 1l est aussi possible de distinguer sur le circuit du bas deux trous carrés
creusés par FIB.

et la résolution des coupures est également autour de 0,1 um & condition que le rapport
épaisseur a graver sur largeur soit inférieur & 3. Au cours de cette gravure, les échantillons
sont endommagés sur une épaisseur de l'ordre de 10 nm. Dans le cas de NbSes, il y a en

plus des risques d’implantation profonde du Ga.

Il est aussi possible d’injecter des gaz de la famille des halogénes & I'immeédiate proximité
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AccV Spot Magn Det WD —————— 500 nm

150 kV 3.0 5285/x TLD 5.0 30 SFEG Mode UHR Tilt 20D

Fi1G. 2.13: Photographie MEB zoomant les deux trous de la photo précédente.

de la zone de travail. Ces gaz interagissent avec le faisceau incident et accroissent la
sélectivité de la gravure. On peut ainsi retirer des couches d’oxide sans endommager le

conducteur ou le contraire.

Mais le FIB ne fait pas que graver. Si un gaz organométallique comme W(CO)g est
introduit, ses molécules peuvent se décomposer, étre adsorbées par la surface de 1’échan-
tillon et former une couche métallique. En balayant longuement la méme zone avec le
faisceau, on peut déposer une couche épaisse qui peut servir de fils de connection entre
deux parties de I’échantillon. Ainsi, nous avons pu effectuer des reprises de contacts entre
un échantillon de NbSe; et une couche d’Au au niveau d’un passage de marche (voir figures
2.14 et 2.15). Cependant, ce procédé est trop lent pour déposer de longs fils ou des plots
de connexion. De plus, le Tungsténe de résistivité a 'ambiante 200 p£2-cm n’est pas trés
pur et contient de 'oxygeéne et du carbone parfois & hauteur de 30 %. Nous avons mesuré
la résistance d’un fil de Tungsténe en fonction de la température et nous avons constaté
un comportement légérement isolant. En revanche, un tel dépot sur du NbSez est trés

fortement isolant, prohibant 'usage de cette technique de dépdt sur nos échantillons.
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1pum* EHT = 5.00 kv Signal A = SE2 Date :17 Oct 2000

Mag = 42.64 KX l—\t'JD = 7mm Photo No. = 350 Time :17:26

F1ac. 2.14: Photographie MEB d’un échantillon de NbSes avec un passage de marche trop abrupte & cause
des résidus de résine. Le dépot d’Au est donc discontinu au niveau de la marche. I’échantillon est gravé
par FIB au niveau de la marche.

1um* EHT = 5.00 kv Signal A= SE2 Date :17 Oct 2000
Mag = 32.20 KX |—| WD= 7mm Photo No.=349  Time :17:14

Fic. 2.15: Photographie MEB de I’échantillon précédent ot une couche de Tungsténe a été déposé afin de
permettre un contact électrique au niveau du passage de marche.
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2.5 (Conclusion

On peut considérer que le procédé de microfabrication d’échantillons & ODC par li-
thographie électronique est optimisé mais il n’en reste pas moins délicat et long. Il faut
souvent tester plusieurs centaines d’échantillons pour en avoir environ cinq suffisamment
minces et un tiers d’entre eux seront exploitables (i.e. assez large et homogéne) aprés
amincissement & la RIE. Ensuite, a raison de 3 ou 4 motifs par échantillon restant, on
parvient & un ou deux motifs mesurables au total au bout de deux semaines. De plus, il
est difficile de réduire les dimensions de I’échantillon en dessous de 500 nm. C’est pourquoi,
il serait intéressant d’essayer d’optimiser un procédé de microfabrication par FIB qui est
plus rapide (car la gravure est directe), plus fiable (car sans gravure humide) et dont la

résolution peut étre meilleure (il doit étre possible d’atteindre 50 nm).
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TRANSPORT TRANSVERSE A L’ECHELLE MESOSCOPIQUE

Les échantillons réalisés par microscopie électronique d’apres le process du Chapitre 2
sont en forme de H (voir figure 2.8), car ils ont été congus, en particulier, pour permettre
d’injecter du courant a la fois dans la direction du mouvement de I’ODC et dans la direction
perpendiculaire et ce a I’échelle mésoscopique. On entend ici mésoscopie aussi bien en
terme de cohérence que selon son sens galvaudé, synonyme d’échantillon de petite taille
nécessitant des étapes de microfabrication. En effet, nous désirons déterminer si I’injection
d’un courant transverse accroit vraiment la cohérence de 1’onde; mais, compte tenu de
la taille des échantillons de NbSes, il est impossible de réaliser des électrodes d’injection
transverses de taille controlée sans lithographie. Enfin les électrodes de mesure de tensions
doivent, de plus, étre non perturbatives (habituellement les électrodes consistent en un
métal évaporé sur ou sous I’échantillon, il y a alors un risque de conversion de I'onde en
électrons normaux au niveau de 1’électrode et donc de perturber le mouvement de I’ODC)

ce qui ne peut se faire que par des procédés de microfabrication.

3.1 Mesure de la résistance transverse dans NbSe;s

NbSe; est un métal anisotrope a 'ambiante, c’est a dire, qu’il conduit mieux le courant
dans la direction b dite longitudinale que dans les deux autres directions : la largeur
selon la direction ¢ et I’épaisseur dans la direction @*. Bien que la conductivité dans la
direction longitudinale soit bien connue (voir figure 1.3), les mesures dans les directions

transverses manquent de précision.

La premiére tentative de mesure de la conductivité dans le sens de la largeur date de
1978 par Ong et al. [56], & 1'aide la méthode de Montgomery [51]. Ils obtinrent que la
conductivité transverse présente des anomalies aux mémes températures que la conducti-
vité longitudinale. En combinant ces résultats avec des mesures d’effet Hall, il fut établi

que c’est bien le nombre de porteurs qui est réduit au cours de la transition et non le temps

43
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de collision. Enfin, il purent estimer un rapport d’anisotropie autour de 20, qui varie avec
la température. Cependant, ces mesures sont entachées d’une imprécision de I’ordre de 50
%, car elles furent obtenues avec des contacts a la laque d’Argent dont la taille est difficile
a évaluer et est du méme ordre de grandeur que celle de I’échantillon. Or, dans la méthode
de Montgomery, il faut que les contacts soient les plus petits possibles et que la taille de

I’échantillon soit connue avec précision.

Récemment, la résistance dans la direction ¢ fut mesurée pour des échantillons de
NbSe; en forme de tubes [71]|. Les courbes obtenues ont la méme allure que celles de Ong
et al., mais les conductivités transverse et longitudinale ne pouvaient étre mesurées pour
un méme échantillon permettant de déduire la variation du rapport d’anisotropie. De plus,

leurs échantillons, de par leur forme, ne peuvent étre pris comme standard.

Avec nos échantillons en forme de H, il nous a été possible de mesurer en 4 fils, a la fois
la conductivité transverse et longitudinale et donc d’en déduire la variation du rapport
d’anisotropie avec la température de 4K a 300K. L’erreur est inférieure a 5 % (voir figure

3.1), car nos contacts sont réguliers et les dimensions de nos échantillons sont aisément
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QL 25 7
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Résistivité transverse g 10 L i
00 b
1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 5 Il N 1 N 1 N 1 N 1 N 1 N 1
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F1G. 3.1: A gauche : variation des conductivités transverse et longitudinale renormalisées en fonction de
la température. A droite : variation du rapport d’anisotropie sur un échantillon de NbSes en forme de H.
On remarque les deux pics au niveau des deux transitions.

mesurables avec un microscope a haute résolution. Qualitativement, nous n’avons toutefois
pas de véritables différences avec les résultats de Ong et al., si ce n’est que la température
de transition longitudinale est plus faible d’environ 7 K par rapport a celle de la transition
transverse. Ce point concernant les variations de la température de transition sera abordé

aux paragraphes 4.3 et 6.2.2.
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Enfin, des tentatives de mesures de la résistivité le long de @ sont en cours, soit avec
des échantillons gravés par FIB dans le sens de 1’épaisseur (Latyshev), soit en mesurant les
inhomogeénéités d’injection de courant a 1’aide de multicontacts trés rapprochés (Thorne et
Van der Zant). Ces mesures donnent, & premiére vue, des rapports d’anisotropie supérieurs

4 100 & 'ambiante et méme supérieurs a 10 000 a 4 K.

3.2 Inhomogénéité d’injection transverse dans les ondes de den-

sité de charge et réduction du champ seuil

Le mouvement collectif des ondes de densité de charge est possible lorsqu’un champ
électrique plus grand qu’une valeur seuil E; est appliqué (ce champ seuil Er est une mesure
de la force nécessaire pour surmonter le piégeage de la phase de 'ODC par des impuretés
distribuées aléatoirement). Ce comportement est trés similaire au mouvement des vortex
dans les supraconducteurs de type II. C’est 'une des raisons pour laquelle les récentes
avancées théoriques dans le domaine des phases de vortex [20] sont appliquées au domaine
des ODC. Néanmoins, les ODC forment un réseau unidimensionnel alors que les vortex
forment un réseau bidimensionnel, c’est pourquoi les nouveaux concepts dans le domaine

des vortex peuvent conduire & des comportements différents dans les systémes & ODC.

En effet, Radzihovski et Toner [61] ont prédit que I’application d’un courant trans-
verse au mouvement d’une ODC doit réduire exponentiellement le champ seuil. Cet effet
apparait seulement pour une valeur de courant au-dessus d’une valeur de crossover, J.,
(de Pordre de 103-10* A/cm? pour NbSe3) plus ou moins accessible expérimentalement.
L’ingrédient principal de cette théorie est ’ajout a ’équation phénoménologique du mou-
vement (modéle FLR) [18] d’un terme "convectif" proportionel a la vitesse des électrons

normaux transverses et au gradient transverse de la phase.

Dans les systémes & ODC, les fronts d’onde sont perpendiculaires & la direction du mou-
vement de ’onde mais peuvent étre "gondolés" par le désordre. Physiquement le terme
"convectif" décrit la deflection des électrons transverses par les fronts d’ondes courbés. Ce
transfert d’impulsion des électrons vers I’ODC force les fronts d’onde a étre perpendicu-
laires & la direction du mouvement de I'onde et donc a retrouver leur forme d’origine en
Pabsence de désordre (voir figure 3.2). Comme l’existence d’un champ seuil provient du
désordre, ’application d’un champ transverse doit réduire le champ seuil. Des expériences

indiquant existence d’un tel effet ont été publiées [44, 84] mais il subsiste une controverse
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CDW
current

_»

wavefronts

single-particle current

Fic. 3.2: Modéle dynamique de la réduction du champ seuil. Les lignes verticales représentent les fronts
d’onde de l'onde de densité de charge qui peut se déplacer dans la direction horizontale lorsqu’elle est
dépiégée. Les ronds noirs représentent les impuretés ou d’autres défauts dans le cristal. La direction du
mouvement de ’ODC et la direction du courant transverse sont indiquées par des fleches. Les petits ronds
creux ("a" et "b") représentent les électrons normaux transverses. Les déformations des fronts d’onde
provenant du transfert d’impulsion avec le courant transverse par la ligne sont indiquées par des tirets.

sur l'interprétation des résultats [4]. Ici, notre but est (i) d’illustrer, a I'aide de simulations
numériques, les différents régimes gouvernant la physique de l'injection transverse dans

des systémes anisotropes et (ii) de présenter des mesures sur un composé & ODC dans un

régime ot la théorie de Radzihovski et al. [61] peut étre testée sans ambiguité.

3.2.1 Revue et analyse des travaux précédents

3.2.1.1  Ezxpériences sur NbSes

La réalisation d’électrodes transverses dans NbSes nécessite des techniques de microfa-
brication & cause de la petitesse de la largeur des échantillons (une dizaine de microns).
Markovic et al. [44] réussirent & placer des microcontacts sur un échantillon de NbSe; par
lithographie électronique et & mesurer un échantillon avec différentes largeurs de contacts
transverses (voir figure 3.3). Ils observérent alors pour différentes géométries et différentes
températures une baisse du champ seuil quand le courant transverse augmente, qui peut

étre parfaitement ajustée en utilisant les équations de Radzihovsky et Toner [61]. Les cou-
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rant de crossover déduient de leurs ajustements sont un peu plus faible que 10® A /cm?,
mais comme 'ont noté Yue et al. [84], il manque entre autres choses, un facteur "2" dans
I’exponentielle de leur équation d’ajustement. Ainsi cette expérience n’est en accord que

qualitatif avec la théorie.
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F1a. 3.3: A gauche : caractéristiques I-V pour un cristal de NbSez a 45 K avec des valeurs du courant
transverse de 0 & 800 pA (du bas vers le haut). La ligne en pointillé représente le comportement ohmique
des électrons non condensés. Les points expérimentaux s’écartent de cette ligne lorsque ’'onde de densité
de charge est dépiégée, contribuant & un courant additionnel. Le seuil de dépiégeage Vr, indiqué par une
fleche, décroit quand un courant transverse I, est appliqué; insert : schéma du circuit transistor avec le
cristal (zone sombre) et les six contacts d’or (zones claires : I pour le courant longitudinal qui est injecté
aux extrémités du cristal, V pour la mesure de tension et I, pour l'injection transverse). A droite : Champ
seuil de dépiégeage Er normalisé par sa valeur pour J, = 0, en fonction de la densité de courant transverse
J. 4 55 K pour deux géométries différentes. La largeur des contacts transverses sont 100 pm (ronds) et
30 pm (triangles). La ligne en trait continu représente ’ajustement par I’équation 1 de la réference [44] ;
insert : J. en fonction de oo Er(0) comparé avec I’équation 3.2.

Plus tard Artemenko et al. [4], peu convaincus par le terme "convectif" introduit dans
la référence [61], essayérent de trouver ce terme plus rigoureusement (i.e. par le biais
de calculs microscopiques). Ils découvrirent que ce terme est en fait plusieurs ordres de
grandeur moins important qu’il n’avait été prédit. Ainsi le véritable courant de cross-over
J. semble au dela de toute vérification expérimentale. Ils expliquérent également que 'effet
observé par Markovic et al. [44] est probablement di & des inhomogénéités de courant. En
effet, dans un matériau anisotrope, des porteurs injectés perpendiculairement a la direction
la plus conductrice se répandent dans ’échantillon (voir figure 3.4). On peut noter que
dans cette expérience les électrodes transverses recouvrent une partie du cristal et donc

que 'inhomogénéité du courant est encore plus grande.

La part du courant longitudinal provenant de l'injection de J, a travers les électrodes

transverses peut étre calculée explicitement en supposant une densité de courant uniforme
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F1a. 3.4: Lignes de courant pour la géométrie de 'expérience de la référence [44] quand un courant
transverse est appliqué.

dans les contacts, en se limitant & deux dimensions et en prenant en compte les conditions

aux limites. L’échantillon est alors assimilable & une série infinie de condensateurs :

JL =
EF,=—— l
27'('\/0-:5:1:0}2 n:z—oo n(
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ou lorigine des coordonnées est au centre de I’échantillon, w est la largeur de I’échantillon,

= Ope(x —1/2
E, = 2t arctan( Taz(t — 1/2)

| est la largeur des électrodes transverses, L est la distance entre les contacts de tension,
0. est la conductivité longitudinale et o,, la conductivité transverse. La figure 3.5 montre
une simulation d’un échantillon dans la géométrie utilisée par Markovic et al.. Il peut étre

estimé que pour un courant nominal transverse de 200 pA (quand le champ seuil est réduit
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substantiellement dans 1’expérience de la référence [44]), plus d’un tiers de I’échantillon est
soumis & un champ longitudinal supérieur & la moitié¢ du champ seuil (Er = 0.25 V/cm).
Donc un courant nominal longitudinal bien plus petit sera nécessaire pour dépiéger 'ODC.
Ainsi, il est clair que la réduction du champ seuil par un courant transverse provient
en grande partie dans ce cas de l’anisotropie. Pour les autres géométries explorées par

Markovic et al., les inhomogénéités sont encore plus prononcées.

Donc, dans cette géométrie, il n’est pas possible d’étudier l'effet prédit par Radzihovski
et al. De plus Artemenko et al. [4] reproduisirent les résultats expérimentaux de Markovic

et al. [44] en injectant un courant longitudinal inhomogéne a I’aide de multiélectrodes.

Donc de nouvelles expériences sont nécessaires.

3.2.1.2  Ezxpérience dans les bronzes blues

Récemment Yue et al. [84] essayérent d’élucider le probléme en utilisant un autre type de
matériau & ODC quasi 1D : le bronze bleu (Kq3MoO3). Ils mesurérent les caractéristiques
courant /tension longitudinales d’un échantillon & 77 K pour différentes valeurs du courant
transverse. Ils observérent une décroissance du champ seuil quand le courant transverse
augmente ; mais cette décroissance est bien plus faible que prédite par la théorie de la

référence [61] indiquant que la théorie est moins fiable (voir figure 3.6).

Les auteurs affirment également que parce que a) le bronze bleu est plus anisotrope et
b) la réduction du champ seuil est plus douce dans leur échantillon, le role des inhomoggé-
néités de courant dues a 'anisotropie et souligné dans la référence [4] n’est pas si cruciale.
Cependant il faut noter la contradiction suivante : comment ’anisotropie peut-elle jouer
un roéle et n’avoir aucun effet sur la forme des lignes de courant puisqu’ils considérent que,
grace a la petite taille de leurs électrodes transverses, les lignes de courant peuvent étre

considérés comme strictement perpendiculaires a la direction longitudinale ?

En fait cette affirmation est incorrecte. En effet, les lignes de courant dans leur échan-
tillon peuvent étre calculées (voir figure 3.7) de la méme maniére que pour NbSe;. On
peut montrer que I'effet des inhomogénéités est tellement important que méme le courant
transverse est inhomogeéne et extrémement loin de la valeur nominale aux électrodes (au
moins par deux ordres de grandeur dans tout I’échantillon). Comme c’est le flux du champ
électrique (renormalisé par I’anisotropie) qui est conservé et comme les inhomogénéités

sont importantes (i.e. la densité des lignes de champ décroit trés rapidement lorsque 'on
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Fic. 3.5: Simulation de l'injection transverse pour un échantillon de NbSes avec les paramétres de la
référence [44] : T = 45 K pour un courant transverse de 200 uA (donc la densité de courant transverse
nominale est J;, = 800 A/cm? et E; = 1V/cm), w = 36 um, 1 = 100 pm, L = 250 ym, o= 8000 (Qcm) !
et 0,.= 800 (2cm)~!. a) champ transverse. b) valeur absolue du champ longitudinal.

s’éloigne des électrodes), le champ est trés faible a I'intérieur de ’échantillon. Ceci provient
du choix de la largeur des électrodes transverses comparée a la largeur de 1’échantillon de
la référence [84] qui est bien pire que la géométrie de la référence [44]. A aide de I’équation

3.1, il peut étre estimé que pour un courant transverse nominal de 1,5 mA ou le courant
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Fi1G. 3.6: caractéristiques courant-tension pour Ky 3MoO3 & 77 K pour un courant transverse allant de 0
a 3,4 mA (de haut en bas). La ligne en tiret donne la résistance des électrons normaux. Le champ seuil
de dépiégeage initial V1 (0) pour un courant transverse It = 0 est indiqué par une fleche. L’insert montre
le schéma du transistor. La distance entre les deux contacts de tension est de 2,4 mm, les deux contacts
transverses sont larges de 0.1 mm, 'un est un contact & la laque d’argent au milieu de ’échantillon et
I’autre est un contact mobile le long de la direction longitudinale pour permettre que I circule exactement
perpendiculairement 3 la direction des chaines en ajustant ’alignement des deux contacts.

seuil est réduit de 20 %, au moins 10 % de I’échantillon est soumis a un courant longitudi-
nal supérieur a la moitié du champ seuil. Dans ces conditions, il ne peut étre affirmé que

I’effet d’'un champ transverse sur la dynamique des ODC a été testé.

La plus faible décroissance de leur champ seuil par rapport 4 NbSes, alors que 'ani-
sotropie est plus importante dans les bronzes bleus, provient également de la forme de
leur échantillon. En effet il n’est pas étonnant que I’effet de I'injection transverse soit plus
petit si les mesures sont effectuées avec des contacts de tension longitudinaux loin des
électrodes transverses. Une comparaison approximative ne peut étre faite que lorsque les
rapports entre la surface de ’échantillon entre les contacts de tension et la largeur des
électrodes transverses sont du méme ordre. Ce rapport est plus de 300 fois plus grand
pour I’échantillon de la référence [84] que pour NbSes dans la référence [44], tandis que
I'anisotropie est seulement dix fois plus importante dans les bronzes bleus (et il est connu

[80] que c’est la racine carrée de I'anisotropie qui renormalise le volume de I’échantillon).

Enfin, il faut noter la trés surprenante décroissance de la résistance de ’échantillon de

Ko3MoOs de la référence [84] avant le champ seuil quand le courant transverse Iy aug-
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F1c. 3.7: Simulation de I'injection transverse pour un échantillon de K 3MoQO3 avec les paramétres de la
référence [84] : T = 77 K pour un courant transverse de 1,5 mA (donc la densité de courant nominal est
J. =10A/cm? et E; = 33 V/cm), w = 1200 ym, 1 = 100 ym, L = 2400 ym, o,.= 30 (Qcm) ! et 0,,=
0.3 (cm)~!. a) champ transverse. b) valeur absolue du champ longitudinal.

mente. Premiérement, cet effet sur Ry n’a pas été observé dans NbSe; (référence [44] et
voir plus loin). Deuxiémement, cet effet est indépendant de la théorie de Radzihovsky et
Toner puisque dans ce cas I’ODC est piégée donc il ne peut y avoir d’effets hors équilibre.

Troisiémement, la décroissance de I’amplitude du gap semble peu plausible puisque la ten-
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sion appliquée est trés faible comparée au gap. Une explication possible pourrait étre que
leur contact transverse est un contact mobile. Donc la résistance de contact doit étre trés
élevée. Etant donné que leur courant transverse n’est pas négligeable, une augmentation
de la température de leur échantillon (ce qui se manifesterait par une diminution de Rj)
peut étre suspectée et ce malgré le fait que leur échantillon soit plongé dans I’azote liquide.
En bref, cette expérience n’est pas concluante et il apparait que la physique de base de

I’injection transverse n’a probablement pas été comprise.

3.2.2 Réalisation d’un échantillon de NbSes

L’injection transverse dans ce genre d’expérience est analogue a l’application d’un
champ entre deux plaques métalliques paralléles. La forme des lignes de champ est gou-
vernée par deux effets opposés méme dans un matériau isotrope : "l’effet condensateur"
ol le champ a l'intérieur du condensateur est homogeéne et perpendiculaire aux plaques.
Cet effet est prédominant quand les plaques sont les plus proches possibles et de tailles
infinies (i.e. w/l — 0 avec les notations de la figure 3.4) ; "les effets de bord" ou les lignes
de champ se répandent dans tout I'espace. Cet effet est prédominant quand les plaques
sont si loin les unes des autres, qu’elles peuvent étre assimilées & des charges ponctuelles
(i.e. w/l — 00). L’anisotropie o = 0,./0,, ne fait qu’augmenter la dispersion des lignes
de champ et peut étre prise en compte en renormalisant la largeur par /. Ainsi, dans

notre cas, nous voulons réaliser un échantillon sans dispersion i.e. avec w+/a/l — 0.

Nous avons réalisé un échantillon de NbSe; avec w = 500 nm, 1 = 10 gum and L = 40
pm. Pour cette géométrie il peut étre calculé que la dispersion des lignes de champ est
grandement réduite (Fig. 3.8). De plus les contacts de tension ne sont pas trop loin des
contacts d’injection transverse par rapport a la géométrie de Yue et al. Ainsi au moins
un quart de ’échantillon entre les contacts de tension est soumis a un courant transverse.
Comme l'augmentation de la cohérence prédit par Radzihovski et Toner doit s’étendre
méme 13 ot il n’y a pas de courant transverse (& cause des forces élastiques), nous pouvons

considérer que cet effet doit étre aisément détectable dans notre géométrie.

L’échantillon & la fin du process peut étre observé a la figure 3.9 avec ses dix pattes :
deux circuits longitudinaux symétriques (a gauche et a droite) et un circuit transverse.
Dans le circuit longitudinal de gauche, le courant est injecté entre les contacts appelés
I+ et I-, la tension longitudinale est mesurée entre V+ et V- et le courant transverse est

injecté entre I+ et I;,-. La structure a été concgue avec deux circuits longitudinaux en cas
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Fic. 3.8: Simulation de l'injection transverse & 45 K pour la méme densité de courant qu’a la figure 3.5
pour comparaison, w = 500 nm, | = 10 ym, L. = 40 um, o..= 8000 (Qcm)~! et o,,= 800 (Qcm)~ 1. a)
champ transverse. b) valeur absolue du champ longitudinal.

de destruction des contacts de I’'un des circuits pendant le traitement en salle blanche ou
pendant les mesures. De plus ce circuit permet de détecter les effets de chauffage provenant
de I'injection transverse et de déterminer la véritable anisotropie de conductivité a toute

température, directement en mesurant la résistance transverse. Il doit étre noté également
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Fi1c. 3.9: Photographie optique & ’aide d’un microscope & haute résolution d’un échantillon de NbSes a
la fin du process de lithographie.

que dans cette configuration les électrodes d’injection transverse ne recouvrent pas le
circuit longitudinal puisqu’elles sont au moins & 5 gm du circuit longitudinal de 500 nm

de large.

3.2.3 Résultats expérimentaux et discussion

Les mesures consistent a enregistrer des caractéristiques courant-tension. Le courant
est injecté par une source continue programmable K220. La tension est mesurée par un
nanovoltmétre HP34420A. Le courant transverse est injecté par un électromérre K617
en série avec une résistance variable. Les deux sources de courant sont flottantes. La
température est controlée a ’aide d’un régulateur de température TRMC Barras, de telle

sorte que la stabilité en température est toujours meilleure que 10 mK.

Nous avons réalisé des caractéristiques I-V longitudinales pour les deux polarités et
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pour plusieurs températures en dessous des deux transitions de Peierls. Le champ seuil de
notre échantillon était du méme ordre de grandeur que celui de Markovic et al. [44] (pour
étre précis notre champ seuil est 2,5 fois plus grand mais la largeur de notre échantillon
est plus petite, donc les effets de taille doivent augmenter le champ de dépiégeage). Donc
notre échantillon est dans des conditions identiques a celles de la référence [44] vis a vis
du désordre et le courant de cross-over doit étre approximativement identique. D’aprés la

référence [61], J. s’exprime de la maniére suivante :

Jo = 000 Er(0)(kréL)(pn/popw) (3.2)

oll 0, est la limite & fort champ de la conductivité longitudinale de ’ODC, kp est le
vecteur d’onde de Fermi, p, et pcpw sont respectivement la densité électronique des
électrons normaux et de PODC. J. peut étre estimé de 1'ordre de 10%-10* A/cm? pour
NbSes. La valeur de 10* A /cm? estimée dans la référence [61] semble étre une majoration
(i.e. dans le cas ou &, et E1(0) sont grands). Il peut donc étre considéré que J. ne peut
pas dépasser 10* A /cm? (& part peut-étre pour un échantillon trés désordonné mais dans
ce cas le champ seuil n’est pas détectable). Il faut noter que l'affirmation de la référence
|61] d’une plus grande efficacité de l'effet du courant transverse quand le désordre est
important (i.e. le courant de cross-over .J. décroit linéairement avec la longueur de Larkin
¢r) n'est pas fondée. En effet J. est également proportionnel au champ seuil a courant

transverse nul E7(0), qui décroit avec le désordre.

Nous avons appliqué un courant transverse jusqu’a 2¥10* A /cm? ce qui est légérement
au dessus de la valeur maximum de J. calculé par Radzihovski et Toner et un ordre de
grandeur au dessus de la plus grande valeur obtenue par Markovic et al. Mais nous n’avons
jamais observé une décroissance du champ seuil ni une décroissance de la résistance nor-
male. Les caractéristiques I-V longitudinales sans et avec un courant transverse J | = 2*10*
A /em? sont superposables (voir figure 3.10). A chaque température, nous avons également
mesuré la caractéristique I-V transverse, jusqu’au plus grand courant transverse exploré,

pour étre stir que la résistance transverse ne varie pas a cause des effets de chauffage.

Il n’a pas été possible d’effectuer des mesures fiables & plus fort champ pour tester
la plus grande valeur de crossover prédite par Artemenko et al. [4], & cause des risques
de chauffage, des dommages électriques et surtout a cause de I'alignement. En effet si le
motif n’est pas exactement aligné avec les directions cristallographiques de I’échantillon
(i.e. angle 6 entre les électrodes transverses du motif et axe @ n’est pas égal a zéro),

quand le courant est injecté "transversalement" selon le motif, en fait une petite partie
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F1G. 3.10: Caractéristique I-V longitudinale & 48K. carré noir : J; = 0 A/cm?, triangle noir : J| = 2*10%
A/cm?. La ligne en tiret montre la caractéristique I-V des électrons normaux seuls.

est injectée "longitudinalement".
— — T
Jtrans = JL W trans = J1(cosOC + sind b)) (3.3)

Comme le tenseur de conductivité n’est diagonal que le long des directions cristallogra-

phiques , nous avons :

B - JL00897 B, — J sind

rr UZZ

Donc le champ supplémentaire le long de la direction "longitudinale" est au premier ordre

(3.4)

en 0, et en considérant que 0., >> 0, :

J. 0

Ux:p

Elongi = EbCOS@ - ECSine ~ —

(3.5)

Avec le MEB utilisé pour la lithographie, le défaut d’alignement est environ 0.5°. Donc,
quand le champ transverse est trés grand, la caractéristique I-V longitudinale est notable-
ment décalée et ne peut pas étre superposée a la caractéristique I-V avec J, =0. A 48 K,
pour une densité de courant transverse nominale de 2¥10* A /cm?, le décalage en tension

est estimé a environ -0.2 mV et nous avons mesuré un décalage de -259uV.

Cependant ce défaut d’alignement est moins important pour le dépiégeage car il ajoute
un champ dans la direction D donné par I’équation 3.4 (remarquer que la conductivité
transverse est remplacée par la conductivité longitudinale et que le signe est changé). Les

calculs donnent que pour une densité de courant nominale de 2*¥10* A/cm?, la tension
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supplémentaire dans la direction D est de 0,02 mV, tandis que le champ seuil est de
2,5 mV. Nous avons injecté jusqu’a 105 A /cm? et nous n’avons pas observé de réduction
dramatique du champ seuil dans ce régime. Si nous corrigeons le décalage artificiel des
caractéristiques I-V, nous constatons qu’elles sont toutes superposables et que le champ
seuil est inchangé sauf prés de T,. Prés des températures de transition T, (ou la tension
de phase slip est faible), il apparait une légére asymétrie entre le courant positif et négatif.
Cette asymétrie ne peut étre expliquée par la théorie de Radzihovski and Toner ou par
des inhomogénéités d’injection (dans les mesures de Markovic et al. les courbes étaient
symétriques). Cela est simplement di au fait qu’une partie de ’échantillon est soumise
a un champ additionnel qui aide le dépiégeage quand le champ longitudinal est dans le

méme sens.

Enfin, on pourrait craindre, que compte tenu de la géométrie de notre échantillon, c¢’est
cette fois le courant longitudinal qui se répand dans la direction transverse. Cependant
I’anisotropie joue maintenant en notre faveur et cette possible inhomogénéité d’injection

longitudinale ne peut masquer ’effet du courant transverse.

3.3 Dépiégeage transverse

Bien qu’une ODC soit piégée par commensurabilité dans la direction transverse, Za-
wilski et al. |86] ont observé des effets non linéaires dans cette direction. Pour ce faire, ils
avaient évaporé des contacts transverses sur des échantillons de Bronze Bleu, ot les dimen-
sions transverses sont grandes (plusieurs centaine de um) et ot des contacts lithographiés
ne sont donc pas nécessaires. Ils observérent une chute de la résistance de leurs échantillons
et purent identifier un champ seuil relativement faible (Er < 1 V/cm) pour une gamme
de température allant de 30 & 120 K. Ces effets non linéaires furent attribués au fait que
la conduction suivant la direction transverse ne se fait pas en ligne droite mais, en partie,
suivant la direction longitudinale (voir figure 3.11). Ainsi, la conductivité apparente a une
part longitudinale et la non-linéarité observée provient du dépiégeage de 1’onde suivant la
direction habituelle. En revanche, les raisons pour lesquelles le courant préférerait se dé-
placer ainsi restent assez floues. On peut, par exemple, avancer comme hypothése que pour
minimiser la résistance, les charges cherchent a passer d’'un plan a un autre au niveau de
défauts cristallins. De plus, il se peut également que leurs électrodes transverses n’étaient
pas parfaitement alignées et que le courant injecté n’était pas dans la direction transverse
au départ. Dans nos structures en H, la résistance transverse ne varie pas, méme pour des

champs allant jusqu’a quelques dizaines de Volts par centimétre. Comme les échantillons
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F1a. 3.11: Interprétation de la nonlinéarité transverse dans le bronze bleu. Le chemin de conduction (en
trait épais) est le plus souvent dans les plans longitudinaux [86].

de NbSesz sont moins épais, ils comportent moins de défauts, il est alors normal selon 1'in-
terprétation précédente de ne pas observer de non-linéarité dans la direction transverse.
Ceci confirme le fait que dans le bronze bleu, la non-linéarité transverse n’était stirement

pas due a un mouvement transverse de I’ODC.

3.4 Conclusion

A T’aide de simulations numériques, nous avons montré que les expériences précédentes
sur le "current effect transistor" dans les ODC ne sont pas fiables & cause des inhomogé-
néités d’injection du courant transverse. Nous avons réalisé un échantillon de NbSe; avec
une géométrie, ou de telles inhomogénéités sont négligeables. Nous n’avons observé aucune
réduction du champ seuil méme pour des courants un ordre de grandeur plus élevés que
ceux des expériences précédentes. La valeur du courant de crossover J. est donc trés grand
comme calculé par Artemenko et al. De plus, notre échantillon nous a permis de mesu-
rer directement les variations des résistances longitudinale et transverse en fonction de la
température ainsi que ’anisotropie dans NbSes. Enfin, aucune non linéarité transverse ne
fut observée, ce qui confirme que les mesures de Zawilski et al. [86] dans le bronze bleu
étaient liées & des inhomogénéités de courant au cceur de leurs échantillons. En bref, ce
chapitre illustre la difficulté des mesures mésoscopiques d’échantillons & ODC a cause de
I’anisotropie de la conductivité qui conduit a des situations ol le courant injecté n’est pas

le méme sur tout ’échantillon.
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IMPACT DES PROCESS DE SALLE BLANCHE SUR UNE ODC

Ce chapitre présente un certain nombre de résultats expérimentaux obtenus sur des
échantillons "génétiquement modifiés" par des procédés de salle blanche. Il est a I'image
de I’état de la recherche en mésoscopie des ODC (qui est a ses débuts), c’est a dire qu’il
explore diverses directions qui, le plus souvent, lui ont été soufflées par la mésoscopie
traditionnelle. En revanche, il est encore difficile de pouvoir dégager des conclusions fermes

quant aux mécanismes mis en jeu dans les échantillons étudiés.

4.1 Résistance négative

Le résultat le plus intriguant obtenu sur des échantillons mésoscopiques d’ODC est sii-
rement ’observation d’une résistance négative par le groupe de Delft [85]. Bien entendu,
ce résultat peut paraitre invraisemblable, puisque dans un conducteur ordinaire cela si-
gnifierait que ’échantillon dissipe une énergie négative, c’est a dire, qu’il se comporterait
comme une source d’énergie d’origine inconnue. En fait, ceci n’est plus vrai lorsque deux

types de courant circulent en paralléle dans le méme échantillon.

L’expérience consiste a poser des échantillons de NbSe; ou de TaSs de section trés petite
S ~ 0,2 pm? sur des électrodes d’Au de 100 nm de large et trés rapprochées (jusqu’a 300
nm voir figure 4.1). On injecte le courant aux extrémités de I’échantillon par de larges
électrodes et la tension entre chaque petite électrode est mesurée par un voltmétre. Pour
certaines paires d’électrodes, on observe que leur caractéristique est ohmique au départ,
mais & partir d’un certain courant la résistance différentielle (i.e. la pente de la courbe I-V)
devient négative. On a donc une diminution de la tension, alors que le courant total injecté
augmente. Parfois, & fort courant, la tension et donc la résistance de I’échantillon peut
méme devenir négative. Les caractéristiques sont toujours asymétriques pour les paires
d’électrodes présentant ce phénomeéne et les segments voisins présentent une non-linéarité

moins prononcée.

Aucune interprétation convenable de ce phénoméne n’a pu étre fournie. Il est juste

61
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F1G. 4.1: A gauche : photographie d’un échantillon de TaS3 posé sur des électrodes d’Au. L’espacement
entre les gros plots (de courant) de part et d’autre de la figure est de 0,5 mm. L’encart montre un zoom
comportant 9 contacts de tension de 100 nm de large. A droite : caractéristique I-V d’un échantillon de
TaS3 & 100K avec en trait plein la courbe mesurée et sa résistance négative et en pointillé une courbe de
dépiégeage classique.

possible de rappeler que la tension négative mesurée comporte deux contributions : celle
provenant du champ électrique et celle provenant du potentiel chimique des porteurs nor-
maux. Une tension négative signifie donc que les porteurs circulent en sens inverse du
courant total injecté, mais cela n’empéche pas ’onde de se déplacer dans le "bon" sens.
En effet, nous savons (voir paragraphe 1.2) que 'onde est sensible au potentiel électrique
et non au potentiel électrochimique. On peut donc imaginer que le champ électrique ne
change pas de sens la ou la différence de potentiel électrochimique change de signe. Dans
les segments oul la résistance est négative, les courants normaux et d’ODC circulent en
sens inverse, mais le courant normal total reste le méme que dans les autres segments
(du fait du principe de conservation de la charge). Ainsi, une résistance négative n’est
pas impossible en principe. Van der Zant et al. [85] ont alors évoqué qu’un défaut macro-
scopique pourrait changer le nombre de chaines conductrices et diffuser en arriére (back
scattering) les porteurs normaux alors que I'onde continuerait son chemin. Ceci ne serait
possible que sur de faibles distances telles que celles mises en jeu ici (quelques centaines
de nanométres), car le champ électrique nécessaire pour créer une tension de phase slip et

donc convertir I'onde serait trop grand.

Bref, leur explication reste assez vague et s’appuie sur le fait que les réactions de ’onde
et des porteurs normaux face & un défaut différent. Par des techniques d’irradiation ou
de microfabrication, il est aisé de placer de maniére controlée un défaut artificiel. 11 est
donc possible de vérifier 'hypothése de Van der Zant et al. selon laquelle un défaut peut

changer le signe de la résistance d’un échantillon & ODC.
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4.2 Constriction dans des échantillons de NbSes

4.2.1 Réalisation

On sélectionne des échantillons d’épaisseur 0,2 um comparable & celle des échantillons
de ’expérience précédente que I'on dépose a plat sur du saphir ou du quartz. On dépose
du collodion sur ’échantillon de telle maniére qu’il ne reste qu'une zone de 200 ym de long
non recouverte. On dépose alors de I’Or en masquant 100 um de la zone non recouverte
par le collodion. Celui-ci sert & adoucir le passage de marche pour les contacts électriques.
Ensuite, ’échantillon est passé au FIB (voir paragraphe 2.4), ou la microstructure ainsi

que les contacts d’Au sont gravés. On peut voir figure 4.2 la forme typique des échantillons

F1G. 4.2: A gauche : schéma de la constriction et du trou réalisé par FIB avec en hachuré le dépot d’Or et
en gris le ruban de NbSes. Les lignes noires sont les zones de NbSes et d’Or gravées par le FIB. On voit
que le FIB sépare ainsi chaque dépot d’Au en deux électrodes (I’échelle n’est pas respectée). A droite :
photographie par FIB zoomant le schéma, précédent de I’échantillon de NbSes aprés gravure.

étudiés. L’échantillon a pour largeur initiale une quarantaine de microns, que I’on raméne
par gravure a un carré de 1 um de coté afin de se rapprocher des dimensions de I’expérience
de Van Der Zant. Cette constriction comporte deux amenées de courant et deux électrodes
de tension. Compte tenu de la lenteur du processus de gravure, les contacts d’Au sont les
plus petits possibles. On effectue ensuite des reprises de contact par "soudure froide" a
I'In (i.e. on presse des morceaux d’Indium taillés en pointe) auxquels on raccorde des fils
de Cuivre. Au milieu de cette constriction, nous avons creusé un trou de diamétre variable
allant de 70 nm & 0,2 um, ce qui permet d’étudier I'effet d'une large gamme de défauts sur
le mouvement d’une ODC. 1l est difficile de faire des trous uniformes plus petits par FIB
a cause de I’épaisseur de I’échantillon. En effet, si on réduit le temps de gravure le trou

devient conique, voire ne traverse pas complétement I’échantillon. Nous avons également
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concu des constrictions "témoins" ne comportant pas de trou.

4.2.2 Dispositif de mesure

Ce type d’échantillons avec constriction nous a posé de nombreux problémes lors des
mesures. En effet, ils étaient extrémement sensibles aux décharges électrostatiques et une
dizaine d’échantillons grillérent comme des fusibles avant que notre systéme de mesures
soit entiérement sécurisé. Il a fallu exclure tout usage du fer a souder et rattacher les
fils de I’échantillon aux fils de mesure du cryostat par des connecteurs embrochables. De
plus, I’échantillon doit étre court-circuité avant de connecter un instrument de mesure aux
fils du cryostat. Néanmoins, toutes ces précautions ne furent pas suffisantes, car certains
échantillons étaient encore détruits pendant le refroidissement. Aprés quelques tatonne-
ments, il s’est avéré que cela provenait, d’une part des contacts d’In qui étaient trop petits
et adhéraient mal a I’Au pendant les contractions dues au refroidissement et, d’autre part,
a l'appareil de mesure de la résistance (pont détecteur multifonction) qui a le défaut de
monter rapidement en tension jusqu’a 1 V, lorsqu’un contact de I’échantillon est perdu.
C’est cette brusque montée en tension qui grillait la microstructure. Il a donc fallu fabri-
quer une boite de protection qui permettait, soit de relier I’échantillon & la masse, soit de
court-circuiter les électrodes de I’échantillon tout en le maintenant flottant, soit de relier
chaque électrode a une diode reliée a la masse, ce qui permet d’évacuer les forts courants si
le pont de mesure monte en tension, soit de ne pas protéger ’échantillon (lorsque la tem-
pérature ne varie plus, que tous les appareils sont allumés et que ’on souhaite effectuer

des mesures précises).

4.2.3 Switching ou défauts d’irradiation

Aprés toutes ces précautions, nous avons pu étudier les propriétés de non-linéarité de
ces échantillons. Nous avons d’abord constaté que nous n’observions pas de résistance
négative et que les caractéristiques I-V entre un échantillon avec trou et un échantillon
sans trou n’étaient pas spécialement différentes. En revanche, les caractéristiques sont
assez différentes de celles d’échantillons macroscopiques. Pour de nombreux échantillons,

le dépiégeage est trés brutal et hystérétique (voir figure 4.3).

Un comportement semblable a déja été observé dans NbSes et est désigné par le terme
"switching". Le switching a tout d’abord été observé sur certains échantillons de NbSe;
a basses températures (T < 38 K) [87]. Le champ seuil pour I croissant est plus grand

que celui pour I décroissant et le dépiégeage est brutal. De plus, des mesures avec deux
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F1G. 4.3: Caractéristique dV/dI(I) d’une constriction dans NbSe3z & T = 61 K.

contacts de tension mobiles ont montré que la source du switching provenait d’une zone
de longueur inférieure a 20 um. Si cette zone n’est pas comprise entre les deux contacts
mobiles, il n’y a pas de switching méme si I'un des contacts est trés proche de la zone
[26]. Ce résultat suggére qu’il existe une zone ot ’ODC ne se comporte pas normalement.
On peut noter que dans cette zone aucun défaut n’est visible au microscope optique a
haute résolution. Ce phénoméne fut remarquablement éclairci par une théorie de Inui et
al. [28] qui étend le domaine de validité du modéle phénoménologique (voir paragraphe
1.2) en prenant en compte les variations de amplitude du paramétre d’ordre |A|. Plus
précisément, il considére que la constante de raideur dans le modéle phénoménologique
dépend linéairement de |A| et donc s’annule par exemple lors d’un phase slip ot |A| — 0
pour permettre a la phase de tourner de 2. Le modéle est ensuite appliqué en considérant
que les échantillons a switching sont constitués d’une zone de piégeage fort en interaction
avec une zone de piégeage faible. La zone de piégeage fort est la zone de longueur inférieure
a 20 pum, ou la phase ¢ est fixée modulo 27 par un défaut, et c’est la zone de piégeage faible
ou la phase est libre, qui peut faire sauter ¢y de 27 pour minimiser I’énergie d’interaction
élastique. Lorsque I'on met ceci en équation, on obtient bien le phénoméne d’hystérésis

observé.
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Cependant, pour nos échantillons le phénoméne d’hystérésis est inversé (le champ seuil a
’aller est plus faible qu’au retour) et les valeurs du champ seuil ne sont pas reproductibles,
ce qui n’est pas possible selon le modéle de Inui et al. [28]. De plus, cet effet est observé
a des températures bien au-dessus de celles ou il a lieu habituellement dans NbSesz. Des
phénoménes d’hystérésis inversée ont déja été observés dans des échantillons de Bronze
Bleu irradiés [54]. On peut donc penser que le FIB irradie les échantillons pendant les
périodes d’observation, mais que l'effet est dramatiquement aggravé. La nature exacte de
ces défauts reste a étre définie, car il n’affecte pas ou peu le RRR (égale ici a 20) alors
que pour des échantillons irradiés, il peut étre beaucoup plus faible. Enfin, le modéle de
Inui et al. [28] n’explique pas tous les aspects expérimentaux et des expériences ont méme
montré qu’'une zone de piégeage fort n’est peut-étre pas 'unique raison du switching dans
les ODC [35]. Le switching pourrait aussi marquer dans certains cas une transition entre

un état rampant de I'onde (creep) et un était glissant.

Nous avons également constaté que les phénoménes d’hystérésis disparaissent lorsque
I’on mesure I’échantillon en configuration transposée (voir figure 4.3). On est en configura-
tion transposée lorsque sur 1’échantillon de la figure 4.2, on injecte un courant continu entre
VT et V™ et que I'on mesure la tension entre I et I, alors que pour la configuration nor-
male c’est le contraire (pour plus de détails sur les configurations normales et transposées
voir le paragraphe 6.1.1). Cette disparition du switching dans cette configuration indique
que c’est le passage de 'onde au niveau ou la largeur de I’échantillon est réduite de 40 um
a 1 pm qui est siirement la cause du switching. Une telle comparaison entre configurations
normale et transposée est possible, car la résistance dans ’état ohmique (ODC piégée) est
la méme dans les deux configurations, signe que les problémes d’inhomogénéités de courant
sont étonnamment négligeables en configuration transposée. La résistance de I’échantillon
en configuration transposée dans l’état ou I'ODC est piégée, décroit légérement lorsque
Ipc augmente A cause des effets de chauffage, car les électrodes VT et V™~ o 'on injecte

le courant sont petites et dans la direction transverse, donc beaucoup plus résistives.

En bref, ces échantillons se caractérisent donc par de brusques sauts au dépiégeage
dans les courbes I(V) ou dV /dI(I) en configuration normale ou transposée. La résistance est
tellement instable que méme dans I’état piégé, il est arrivé que la résistance de I’échantillon
saute d’une dizaine & quelques centaines d’ohms, puis retourne & sa valeur initiale aprés

un balayage en courant continu.

Enfin, certains échantillons ont des contacts de tension tellement résistifs qu’il était im-
possible d’équilibrer la quadrature du pont détecteur multifonction. Pour ces échantillons,

nous avons observé une magnétorésistance négative (voir figure 4.4). Or, il est admis que
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I'onde n’a pas de magnétorésistance (i.e. sa résistance est indépendante du champ ma-
gnétique appliqué) et que les porteurs normaux ont une magnétorésistance positive (i.e.
la résistance des porteurs normaux augmente avec le champ magnétique) comme tous les
conducteurs classiques. Une magnétorésistance négative a, certes, déja été observé en ma-
tiére condensée et peut étre liée a différents phénoménes, mais reste assez rare et apparait

pour la premiére fois & notre connaissance dans NbSes.

Courbes V(I) pour T=44K

ODC piegee
——0T
—— 4T

I
I
I
| ODC dépiégée
I

Fi1G. 4.4: Caractéristique I-V d’un échantillon réalisé par FIB présentant une magnétorésistance négative
aT = 44K.

Ces effets de switching et de magnétorésistance négative ne sont pas absolument re-
productibles d’un échantillon & I’autre alors que le procédé de fabrication semble a prior:
identique. Il nous a paru alors que les pollutions du FIB n’étaient peut-étre pas la cause
ou l'unique cause du comportement inhabituel de nos échantillons. En effet, nous étu-
dions le transport sur des échantillons encadrés par des zones ot la largeur de I’échantillon
varie. En principe, la densité de courant étant plus faible dans la zone ou la largeur de
I’échantillon est plus grande, I’onde doit y étre piégée. Mais il n’est pas impossible que des
inhomogénéités de courant au niveau du goulet d’étranglement provoquent des phase slips
qui puissent perturber le mouvement de ’onde et 1’équilibre entre les porteurs normaux

et ’'ODC.
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4.2.4 Influence d’une constriction

Nous avons alors entrepris de faire un échantillon composé d’une partie la plus proche
possible d’une constriction et d’une autre éloignée des constrictions (voir figure 4.5 a

gauche). Les deux parties sont séparées de 15 um. Pour éviter les problémes provenant

NANOrAD GNCHOOLEC

NANOFAB Gi

Fic. 4.5: A gauche : photographie au microscope optique & haute résolution d’un échantillon de NbSes
gravé par FIB. On peut voir un canal de 1 micron de large et d’une trentaine de microns de long avec ses
deux électrodes d’injection de courant (& gauche et & droite) et ses quatre électrodes de tension (deux en
haut et deux en bas). A droite : Photographie au microscope optique & haute résolution de ’échantillon
aprés lithographie des contacts d’Au. On peut voir quatre dépots d’Au qui connectent les quatre électrodes
de tension de I’échantillon.

des contacts d’In, nous avons lithographié, par le procédé décrit au paragraphe 2.3.2, des

contacts d’Au que nous avons ensuite microsoudés (voir figure 4.5 & droite).

Nos mesures ont montré que la magnétorésistance des deux parties étaient positives. Il
semble donc que la magnétorésistance négative des échantillons précédents soit liée a une

manipulation inhabituelle du FIB qui modifierait les propriétés des porteurs normaux.

En revanche, les comportements en transport des deux parties se distinguent nettement.
La partie éloignée des constrictions présente un comportement habituel, alors que les
courbes I-V de I'autre partie, bien que ne présentant pas de switching & proprement parlé,
montre une bistabilité. Cette bistabilité est grandissante lorsque I'on se rapproche de T,
ou lorsque I'on augmente un champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan du
ruban. Elle se caractérise (voir figure 4.6) par des sauts de tension de polarité indépendante
du sens du courant continu injecté, comme si des porteurs avaient une direction privilégiée
de déplacement. A plus basses températures ou a plus fort courant, les sauts de tension
disparaissent et une mesure de la résistance différentielle devient possible. On constate

alors, par exemple & T = 35 K, que les courbes sont asymétriques vis-a-vis du signe
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F1G. 4.6: Caractéristique I-V d’une zone proche d’une constriction pour T = 55 K.

du courant (voir figure 4.7). Pour un courant positif la résistance différentielle baisse
légérement & partir de 20 pA (indiqué par une fleche vers le bas), puis chute a partir de
50 A, alors que pour un courant négatif la résistance différentielle augmente a partir de -
20 pA (indiqué par une fléche vers le haut) avant de chuter vers 50 pA. La encore, a faible
courant quelque chose favorise la conduction dans un sens du courant. Cette asymétrie
vis-a-vis du sens du courant provient stirement de ’asymétrie dans la conception de la
microstructure, car d’'un coté la largeur de 1’échantillon est homogéne alors que de I'autre
le courant est confronté & une constriction. Il y a donc bien un effet de la constriction sur
I'onde. Le fait qu’il n’y ait pas de switching provient peut-étre du fait que cette fois-ci
I’échantillon n’est proche que d’une seule constriction et que c’est 'interférence de deux
phase slips qui provoquerait les hystérésis. Le role de la constriction nécessiterait toutefois
d’étre étudié plus en détails, en augmentant le nombre d’électrodes de part et d’autre du

rétrécissement.

4.2.5 Interférence

Nous avons également cherché a voir si ’onde circulant dans une partie de ’échantillon

pouvait interférer avec I’onde dans l'autre partie. L’expérience consiste a faire varier le
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F1G. 4.7: Caractéristique dV/dI(I) d’une zone proche d’une constriction & T = 35K.

courant circulant dans une partie pendant que dans 'autre partie, ol I’onde est préala-
blement dépiégée, on cherche a détecter des sortes de Shapiro steps (i.e. une interférence
entre le NBN d’une onde avec des harmoniques du NBN de 'autre onde). Cependant,
aucun signe d’interférence n’est apparu, ni méme le phénomeéne d’accrochage dont nous

parlerons au paragraphe 6.1.2.

4.2.6 Oscillation sous champ magnétique

Des mesures sous champ magnétique d’échantillons de NbSes irradiés aux ions lourds
ont montré des oscillations périodiques de résistance attribuées a un effet Aharonov/Bohm
du condensat de ’'ODC [83, 2]. Cependant, la difficulté d’observer ces oscillations (unique-
ment sur des échantillons purs, peu épais et pour des courants continus proches du courant
seuil), ’absence de telles oscillations dans TaS3 ou le fait que la périodicité des oscillations
soit en h/2e alors que les trous sont répartis aléatoirement, invitent & reconsidérer cette
interprétation. Nous avons tenté de reproduire ces oscillations, soit a 1’aide d’échantillons

préparés dans les mémes conditions d’irradiation aux ions lourds que dans la référence
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[83], soit avec des échantillons gravés au FIB et en supposant que le FIB implante des
ions Ga. Un ion lourd contrairement & I'implantation de Ga, traverse 1’échantillon dans
le sens de ’épaisseur et fait fondre la réseau cristallin sur son passage, laissant derriére
lui un défaut colonnaire de matiére amorphe et de diamétre (une dizaine de nanométres)
supérieur a la longueur de cohérence d’amplitude. Des mesures & ’AFM ont montré que
la surface de 1’échantillon était intacte alors que des mesures au TEM sur des bords trés

fins de I’échantillon ont permis de clairement visualiser les défauts dus a l’irradiation.

L’effet Aharonov/Bohm est possible, si on considére que ’onde conserve sa cohérence
en passant "au travers de ce trou", ou plus précisément il faut supposer que le défaut a
créé, de part et d’autre du défaut, deux chemins cohérents possibles pour contourner le
défaut. Sous champ magnétique, la phase de I’onde passant par un des deux chemins varie
differemment de la phase par 'autre chemin. On peut voir cela naivement en considérant
que le champ magnétique crée un tourbillon autour du défaut et que ’onde passant d’un
coté du défaut avance dans le sens du tourbillon alors que celle passant de 'autre coté
avance a contre sens. Lorsque les deux parties de la méme onde se rejoignent, il y a un
déphasage et donc des interférences qui influent sur la conductivité de I’onde suivant que
le déphasage est constructif ou destructif. On pourra noter que ce modéle ne marche que
si ce sont deux parties d’'une MEME onde qui se rejoignent, c’est a dire, qu’il faut qu’il y
ait cohérence de I'amplitude. De plus, il faut bien str que 1’onde soit en mouvement (i.e.

dépiégée) et qu’avant le champ seuil, il n’y ait pas d’oscillations Aharonov/Bohm.

La période de ces oscillations AH est donnée par la formule :

h 4
- = 4.1
AH 2e % nD? (4.1)

ou D est le diamétre du défaut colonnaire, h la constante de Planck et e la charge de
I’électron. On obtient typiquement AH = 107, sachant que nous avons accés & un champ
magnétique maximum de 29 T. En outre, il s’est avéré que le diamétre des trous diminuait
sur des échelles de temps de 1'ordre du mois a cause d’effets de recristallisation. Il est
donc important de mesurer le diamétre des trous peu de temps aprés avoir mesuré les
oscillations sous champ. Il faut aussi que les échantillons soient irradiés peu de temps
avant les mesures car plus le diamétre du défaut est petit, plus la période augmente et

devient inaccessible expérimentalement.

Nos mesures ont bien révélé des oscillations de la résistance dépiégée sous champ ma-
gnétique mais non-périodiques. Ces oscillations sont assez reproductibles d’une montée de
champ a l'autre et restent stables sur une certaine plage de courant proche du champ seuil

(voir figure 4.8). En revanche, elles peuvent complétement disparaitre lorsque I'on rameéne
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F1a. 4.8: A gauche : variation de la résistance différentielle d’un échantillon de NbSes, réalisé par FIB en
fonction du champ magnétique & T = 50 K pour différents courants continus. A droite : variation de la
résistance différentielle d’un échantillon de NbSeg irradié aux ions lourds & T = 41 K et pour un courant
continu Ipc = 0,3 mA.

le courant & zéro, puis, que ’on retourne au méme courant. Il semblerait donc qu’elles
soient liées & des états métastables de ’onde. 1l est difficile de savoir si c’est I’onde qui
oscille par effet Aharonov/Bohm, par exemple, mais que la cohérence est brouillée par les
nombreux degrés de liberté de I’ODC, ou si ce sont les porteurs normaux qui oscillent
sous l'effet d’états métastables de ’onde de la méme maniére que les états métastables de
I’onde translatent les oscillations quantiques des poches de porteurs non condensés a trés

basses températures [67].

4.3 Variation de la température de transition

Il existe de nombreux moyens de faire varier la température de transition T, d'un
matériau. [’enjeu, surtout pour la supraconductivité, est de pouvoir étudier voir d’utiliser
ces matériaux a des températures ne nécessitant pas de liquides cryogéniques. Dans NbSes,
il est connu depuis longtemps que la pression peut diminuer la T, et méme supprimer
I’ODC. On peut aussi remarquer que suivant le procédé de synthése la T, de I'onde HT
peut également varier (T, = 145 K pour les échantillons fabriqués & Cornell et T, = 143

K pour les échantillons fabriqués a Lausanne).

Latyshev et al. [32] remarquérent que 1’amincissement par RIE pouvait augmenter la
T, dans NbSes (voir figure 4.9). Ils attribuérent ceci & un changement du spectre de
phonons avec ’épaisseur de I’échantillon qui provoquerait une augmentation du couplage

électron-phonon comme pour les effets de taille dans les supraconducteurs. Leur mesure
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F1G. 4.9: Variation de la température de transition de 'onde BT dans NbSes en fonction de 1’épaisseur
d’un échantillon, selon la référence [32]. Les ronds creux indiquent les points correspondant & un méme
échantillon gravé par RIE SF6, alors que le rond plein indique le point correspondant & un échantillon
gravé par Ar. En encart : variation de la résistance d’un méme échantillon en fonction de la température
avant et apres gravure.

consiste & graver un échantillon par RIE SF6, & mesurer sa résistance a 'ambiante pour
en déduire I’épaisseur gravée, puis & descendre en température pour déterminer T,. Selon
ces mesures, T, ne varie pas tant que 1’épaisseur de I’échantillon est supérieure a 200-300
nm. Pour une épaisseur autour de 40 nm, T, augmente jusqu’a 5 K, puis chute pour une
épaisseur inférieure a la longueur de cohérence transverse. Pour prouver que cet effet n’est
pas dii & une réaction chimique, le SF6 fut remplacé par un gaz neutre (Ar) montrant

également une augmentation de T).

Cette variation de T, par RIE ouvre des perspectives de réalisation de jonctions nor-
male/ODC mésocopiques. En effet, les techniques de lithographie permettent de faire des
masques tels que la RIE ne grave que des petites zones de 1’échantillon. On peut alors

imaginer de réaliser un échantillon qui suivant les endroits aurait des températures de
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transition différentes (T, et T, ). Ainsi pour une température comprise entre T, et T,
certaines zones de cet échantillon auront transitées, tandis que d’autres seront encore nor-
males, formant ainsi une jonction normale/ODC. Cependant, devoir atteindre de maniére
controlée une épaisseur de 40 nm est assez rédhibitoire. C’est pourquoi, nous avons tenté

de trouver des conditions d’augmentation de T, plus accessibles.

Tout d’abord, il s’est avéré que la valeur absolue de I’épaisseur n’était pas le paramétre
clef. En effet, déja quand on regarde une expérience de Latyshev et al. |33| sur des échan-
tillons comportant des réseaux de trous, on constate que la T, de leurs échantillons a varié
alors que I’échantillon est plus épais que 200 nm. De plus, nous avons effectué une étude
plus détaillée des effets de la RIE sur NbSes et nous avons vu que partant, par exemple,
d’un échantillon d’épaisseur 1,4 pm, la T, est shiftée de 3 K aprés une gravure de deux

minutes en RIE SF6 (voir figure 4.10) alors qu’il n’a perdu que 0,1 pum. L’épaisseur des
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Fi1c. 4.10: Augmentation de la température de transition dans NbSez. A gauche : variation de la résistance
du méme échantillon avant (triangle noir) et aprés (carré noir) RIE en fonction de la température. A droite :
variation de la dérivée de la résistance de cet échantillon par rapport & la température en fonction de la
température.

échantillons est dans notre cas mesurée directement & 'aide d’un profilométre alors que
pour Latyshev, elle était déduite. C’est siirement ce dernier point qui explique notre désac-
cord avec les mesures de Latyshev. En effet, déduire I'épaisseur d’un échantillon a I’aide
d’une mesure de résistance suppose que la largeur, la longueur et surtout la résistivité
sont constantes aprés RIE. Or, en mesurant en 4 fils, nous avons remarqué que lorsque
T, augmente de 3 K, la RRR passe de 160 a 120 ( soit une baisse de 25 %) signe que la
résistivité de 1’échantillon et donc le désordre augmente nettement aprés gravure. Ainsi,

Latyshev sous-estime la résistivité et donc I’épaisseur de ses échantillons.

On pourrait alors imaginer que c’est le temps de gravure qui gouverne l’augmentation
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de T,. Néanmoins, nous avons noté qu’il fallait un temps de gravure variable suivant les
échantillons avant que T, varie. Au cours de ce premier temps, I’épaisseur de I’échantillon
est constante et la RIE doit stirement décaper la couche d’oxyde en surface. On pourrait
envisager que c’est la radio-fréquence qui fait varier T), en ordonnant les chaines de conduc-
tion de I’échantillon. Cependant, il est difficile d’imaginer qu’une barriére de surface puisse
empécher les ondes électromagnétiques de pénétrer dans 1’échantillon et ’augmentation

de la résitivité indique que I’échantillon se dégrade.

Il semble donc plus plausible que la RIE implante en profondeur 1’échantillon ou bien
qu’elle grave profondément en passant entre les chaines et découple ainsi les canaux de
conduction. L’implantation se fait probablement sur des épaisseurs de 'ordre du micron
car pour des échantillons trop épais (i.e. d’épaisseur de I'ordre de 10 pm), T, ne varie pas
quand I’épaisseur commence a baisser. On peut noter que la RIE n’est pas I’'unique moyen
d’augmenter T),, car les échantillons réalisés par FIB montrent aussi une variation de T,
et nous avons déja eu un échantillon ou T, avait augmenté alors qu’il n’avait subi qu’'une

évaporation d’Au et une gravure humide au KI.

Enfin, nous avons constaté que le changement de T, ne s’accompagne pas d’un chan-
gement de la températutre du point d’inflexion de la courbe R(T) (voir figure 4.10) alors
que pour certains, c’est cette température qui définit la transition de phase. Le fait que
le point d’inflexion ne change pas semble indiquer que la RIE élargit la gamme de tem-
pérature sur laquelle la transition a lieu et sature plutét qu’elle ne translate la transition.
Néanmoins, il nous a été possible de dépiéger une ODC jusqu’a des température de 64 K
avec un champ seuil trés net. Le transport d’ODC pour cette gamme de températures est

donc bien possible.

4.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons vu qu’il apparaissait de nouveaux phénomeénes a 1’échelle
meésoscopique (résistance négative, nouveau type de switching), mais qu’il est difficile d’ex-
clure des perturbations provenant du process de microfabrication dans ces changements
de comportements. Notamment, on peut souvent craindre que ces process induisent des
défauts dans les échantillons. Nous avons aussi vu qu’il était assez aisé de changer la tem-
pérature de transition d’échantillons de NbSes, ce qui ouvre la voie vers I’élaboration de
jonctions ODC /normale. Cependant, maintenant, il semble qu’il y ait tellement de moyens
de changer T, (KI, RIE ou FIB qui sont des passages plus ou moins obligés de tout pro-

cess de microfabrication) que le probléme est plutot de trouver comment protéger certaines
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parties de I’échantillon pour que leur T, ne varie pas!



5

COHERENCE SPATIALE ET COHERENCE TEMPORELLE DANS LES ODC

L’objet de ce chapitre est de rapprocher les phénoménes de cohérence spatiale d’une
ODC (i.e. la distorsion périodique du réseau vue au début du chapitre 1) observable par
diffraction aux rayons X, des phénoménes de cohérence temporelle de 'onde (tel que le

NBN et les Shapiro steps décrits au paragraphe 1.1) observables par mesures de transport.

5.1 Meéthode expérimentale d’étude de la struture d’'une ODC

5.1.1 Rappels

Nous avons vu que dans les matériaux a ODC, l'apparition d’'une charge modulée
est toujours accompagnée d’une surmodulation du réseau cristallin. C’est & dire qu'on a
également une transition structurale displacive, ou les noeuds de la maille (u,v,w) avec u,v

et w des entiers relatifs, subissent un déplacement :

avec T%)uvw =ua —i—v? +w7 les vecteurs de I'espace direct du cristal avant transition, T
le vecteur de déplacement maximal des atomes dans I’espace direct (il est paralléle a s
pour la premiére transition dans NbSes) et @) — 2% r le vecteur de surmodulation dans

I’espace réciproque.

La densité de noeuds sera alors :

ST) =Y 67 — T (5.2)

UV ,W

Sa transformée de Fourier, donnant les vecteurs d’onde 5 des pics dans I’espace réci-

proque s’exprime :

d7 (5.3)

_ Z 6—2iﬁ?.ﬁ1va+? sin(27r@)-ﬁm,w+<p) (54)

uvw

7
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En utilisant la formule de Jacobi-Anger :
eizsina _ Z Jm(z)efime (55)
ou les fonctions J,,(z) sont les fonctions de Bessel, on trouve :

— — T\ i —2i (?-1— Zj)ﬁ
F(s):ZJm(QWs - t)e Zm“"Ze v e m uow (5.6)
m uvw
la deuxiéme somme est non nulle si 5 + m@) appartient au réseau réciproque avant la
H

transition, donc si 5 = ha* +kb° +1c — m@ avec m € Z.

Ainsi, chaque pic de Bragg est accompagné de plusieurs pics satellites espacés de Q (voir
figure 5.1). Ces pics satellites, étant liés au condensat par l'interaction électron-phonon de
I’équation 1.10, ils doivent siirement réagir lorsque I’ODC subit de brusques changements

tels que, sa mise en mouvement. Les mesures de diffraction par rayons-X peuvent devenir,
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F1G. 5.1: Variation de 'intensité diffractée en fonction de la position dans ’espace réciproque. Le pic de
Bragg est au centre de la figure (en gris clair). On peut voir ensuite les pics satellites au premier ordre
(en gris foncé) et ceux moins intenses au deuxiéme ordre.

ainsi, un nouvel outil d’investigation des propriétés de transport dans les ODC au méme

titre que la diffraction des neutrons permet d’étudier les propriétés de transport des vortex.

5.1.2 Dispositif expérimental 4 ’ESRF

Des mesures couplées transport / Rayons X dans les ODC n’ont été effectuées pour

Iinstant qu’avec NbSes. A cause des symétries du cristal (P2;/m), une tache de Bragg sur
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2 dans la direction (0,k,0) est éteinte (pour k impair). Nous avons alors choisi d’observer la
(0,2,0) pour se repérer dans le réseau réciproque et pour connaitre la qualité du cristal, puis
la (0,1+Q,0) pour étudier le satellite sans étre génés par la (0,1,0). Comme ce pic satellite
est 1000 fois moins intense que le pic de Bragg et, comme les effets du champ électrique
sur la position du satellite sont de I’ordre de 1074, il faut un faisceau trés brillant et trés
peu divergent. L’usage d’un synchrotron tel que 'ESRF (European Synchrotron Radiation
Facility) est donc nécessaire. Le scan d’un pic ne prend alors que quelques secondes mais
il y a des risques d’endommager le cristal par irradiation. Les pics sont alors déformés,
moins intenses et le champ seuil de 'onde augmente. Si I'irradiation n’est pas trop longue,
il est possible de faire disparaitre ces défauts par recuit, en augmentant la température au

dessus de la transition de Peierls.

Pour changer la température, on place ’échantillon dans un displex. Les displex sont
des cryostats trés utilisés en spectroscopie ou en diffraction car il ne nécessite pas d’en-
tourer I’échantillon avec un bain d’Hélium. Ils sont constitués d’un circuit fermé d’Hélium
gazeux sous haute pression et peuvent atteindre 30 K (dans notre cas), voire 4.2 K pour
d’autres modéles. Un compresseur d’Hélium fournit le gaz sous haute pression au cryostat
(cryocooler) par l'intermédiaire de tubes flexibles. La détente du gaz dans un soufflet au
dessus de ’échantillon dans le cryocooler produit le froid. Le gaz basse pression retourne
au compresseur par un autre tube pour étre recyclé tandis que le froid est conduit par
un support en cuivre jusqu’a I’échantillon qui est placé sous vide. La température est me-
surée par un thermométre de platine de RRR > 1000 et contrélée par un TRMC 2 (le
régulateur du CRTBT) qui fait varier la puissance dissipée dans une résistance chauffante.
L’avantage du displex est qu’une fois monté avec 1’échantillon sur le diffractométre, il est
possible de faire I’alignement a I’air libre (c’est & dire en voyant I’échantillon) ; puis lorsque
I’on doit faire le vide autour de I’échantillon pour enclencher le compresseur et démarrer le
refroidissement, il suffit de fermer le diplex a I'aide d’une fenétre de Beryllium sans bouger

I’échantillon et donc sans perdre ’alignement.

5.2 Bref horizon des mesures couplées transport/Rayons-X

Les mesures couplées de structure et de transport ont tout d’abord été menées pour
étudier les processus de conversion électron / ODC dus aux électrodes d’injection de
courant ou aux défauts cristallins. Il est apparu que la position du satellite (voir les figures
5.2, 1.11 et les références [10, 65, 13]) et donc la période de 'onde change au niveau des

électrodes aprés le dépiégeage, alors que les pics de Bragg restent inchangés. Il apparut
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également qu’un gros défaut cristallin occasionnait le méme type de déformations [68|. En
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F1G. 5.2: Profils longitudinaux d’un pic satellite & 100 ym d’une électrode & T = 90K et pour différents
courants : (+) Ipc = 0, (o) Ipc = 2.13 Ly, (X) Ipc = 0 aprés dépolarisation et (A) Ipc = -2.13 Iy, [65].

effet, ’'onde ne peut passer au travers d’un tel défaut et doit se convertir en électrons pour

le contourner.

5.2.1 Déformations d’une ODC selon le modéle phénoménologique et pre-

miéres expériences

Dans le cas des contacts aussi bien que pour un défaut, la position du satellite est
inchangée jusqu’au courant seuil puis varie brutalement avant de saturer (voir figure 5.3).
Selon le modéle phénoménologique vu au paragraphe 1.2, on s’attend au comportement

suivant :

Avant le dépiégeage la vitesse de I’'onde est nulle (0p/0t = 0) et, en prenant en premiére

approximation une force de piégeage en F);, = —I, sin ¢, I’équation d’équilibre des forces
est : )
0% .
— quE—Epsmgo:O (5.7)

Pour E = 0, Ponde n’est pas déformée 0*p/dz* = 0 Va et Fy,(p) =0= ¢ =0.

Pour E # 0, on considére que la force de piégeage par interaction coulombienne avec
les impuretés Fj;,(¢) s’oppose au mouvement et compense le champ électrique. La valeur

de la phase change légérement (i.e. ¢ varie de moins de 27), afin que le systéme soit de
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F1G. 5.3: Variation de la position d’un pic satellite (c’est & dire du shift Aq(I)) de NbSes en fonction du
courant & T = 90 K pour des courants continus (ronds creux) et pulsés (ronds pleins) égaux & deux fois
le champ seuil [65].

nouveau a ’équilibre tel que ¢ = arcsin £/ E,,. On considére que cette variation de la phase

n’engendre quasiment pas de déformations.

Pour E = E,, les impuretés n’ont plus les moyens de s’opposer au mouvement de I’onde,

mais il faut encore pouvoir nucléer des phase slips.

Pour E > E,, la force de piegeage par impuretés F,;, sature a E, et I'onde commence

a se déformer tout en restant piégée. C’est maintenant la déformation qui s’oppose au
champ électrique :

D

—Kw—I—E—Ep:O (5.8)

ce qui donne une variation linéaire du déplacement du pic satellite Aq(I) «x dp/0x (voir

la démonstration de cette relation au paragraphe 1.5.3). Cette déformation (polarisation)

avant le champ seuil n’est jamais observée expérimentalement dans NbSez, mais a été

observée dans le bronze bleu par absorption infrarouge [29].

Enfin, pour des champs plus forts, il est possible de nucléer des phase slip, ’onde se
met en mouvement dp/0t # 0. Elle n’a plus de raison d’augmenter sa déformation car
I’excés de champ électrique peut maintenant la déplacer. La déformation sature et le champ

électrique ne fait que changer la vitesse de I'onde.

Cependant, ce modéle ne décrit correctement ’onde que si les déformations sont faibles
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et que le phase slip est impossible. C’est pourquoi Ramakrishna et al. [62] furent obliger de
cantonner la conversion a I'immédiate proximité des électrodes. Ils ont donc 90.J/0x = 0,
i.e. dp/0t ne dépend pas de x. Et donc, dans ce régime, la déformation est encore linéaire.

Ceci fut confirmé par les premiers résultats expérimentaux de Dicarlo et al. [13].

5.2.2 Déformations d’une ODC' prés des contacts d’injection et modéle de

Brazovskii

Cependant, leur mesure ne permettait pas de résoudre les contacts. En réduisant la
taille du faisceau de rayons X illuminant 1’échantillon, Requardt et al. montrérent que le
déplacement varie exponentiellement avec x prés des électrodes et est nul ou du moins
varie peu au coeur de I’échantillon [65]. De plus, les mesures de transport de Lemay et al.
établirent que 0.J/0z peut étre différent de zéro loin (i.e. jusqu’a quelques centaines de

microns) des électrodes (voir chapitre 1).

Ainsi, Brazoskii et al. |10, 65| prirent le parti de développer un modéle ou le phase slip
est possible tout le long de 1’échantillon. Il considérérent que la déformation provient du
déséquilibre entre le potentiel chimique de I’onde et celui des porteurs normaux. Ces défor-
mations proviennent de I’existence de dislocations dans le cristal électronique constitué par
I’ODC. Ces dislocations peuvent se déplacer, contenir des charges et servir d’intermédiaire

entre les électrons normaux et I’onde lors des processus de conversion.

Cependant, au final, ils ne prirent en compte, comme pour le modéle phénoménologique,
que la déformation élastique de 'onde (en q = Jp/0z), le champ électrique E auquel
s’oppose une force de piégeage que ’on peut exprimer a I’aide d’un terme constant et d’un
terme proportionel a la vitesse de 'onde (Jp/0t o J.). Ils rajoutérent tout de méme un
terme proportionel a la variation de la densité de porteurs intrinséques (voir le chapitre 1
pour la définition de ces porteurs) par rapport a I’équilibre. Ce terme provient du fait que,
selon Brazovskii [9], les déformations de I'onde se couplent a la dynamique des porteurs
intrinséques (voir le paragraphe 1.5.1). Néanmoins, 'effet de ces porteurs est quasiment
immédiatement résolu en considérant que les variations de porteurs normaux écrantent les
déformations de I'onde ([n. + n;] < ¢ ol n. est la variation de porteurs extrinséques, n; la
variation de porteurs intrinséques et q la déformation de 'onde) et qu’il y a équilibre des
potentiels chimiques entre porteurs normaux. L’effet des porteurs intrinséques sur ’onde

se résume alors a changer la valeur de la constante dans I’énergie élastique.

Partant donc des mémes forces en présence, on aboutit a4 la méme équation d’équilibre

que dans le modéle phénoménologique, & part que maintenant la conversion entre por-
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teurs normaux et ODC est possible partout dans I’échantillon. Ce modéle ne donne aucun
éclaircissement sur la répartition entre la conversion et la déformation i.e. pourquoi les
déformations s’accumulent de cette maniére sur les électrodes d’injection et quelle est la loi
de nucléation R(Jopc, Op/0z) ou R est le taux de nucléation de porteurs condensés. De
plus, il n’explique pas pourquoi la polarisation de I’onde piégée n’est pas visible aux rayons
X dans NbSesz. En revanche, il permet de proposer des lois de nucléation qui s’ajustent

parfaitement avec les données expérimentales.

5.2.3 Relaxation des déformations

Enfin, une fois 'onde repiégée, la résistance de 1’échantillon revient a sa valeur initiale,
mais le satellite est déformé (le plus souvent élargi) et ne regagne pas sa position de
départ. Il y a donc des effets de mémoire de la polarisation qui sont également visibles
par des expériences en courant pulsé ("overshoot" [21]). Il est possible de faire disparaitre
cette polarisation en élevant la température de 1’échantillon au-dessus de la transition de
Peierls. Comme cette procédure est assez longue, Félix Nad proposa de mettre au point
une procédure de dépolarisation électrique de 1’échantillon. Pour ce faire, on applique
des créneaux de fréquence 1 kHz. L’amplitude de ces créneaux varie linéairement dans le
temps de zéro a une valeur légérement supérieure a la tension continue maximale appliquée
auparavant, puis retourne a zéro. On fait, en général, deux a trois fois ce cycle (un cycle
dure environ une minute). La relaxation de ces déformations peut étre étudiée en courant
pulsé par des mesures aux rayons X résolus en temps et permettent d’accéder au temps de
relaxation du satellite. Il apparait ainsi que ces temps sont différents suivant la direction

du scan (longitudinal ou transverse) ou de la température [70].

Ces mesures au synchrotron donnent aussi une indication sur la cohérence de I’onde au
travers de la largeur de pic satellite. Les rayons X sont alors un instrument d’étude des
propriétés mésoscopiques (i.e. de cohérence) sans qu’il soit nécessaire d’avoir un échantillon
de dimensions réduites. De plus, la largeur du faisceau pouvant étre abaissée jusqu’a une

vingtaine de microns, il est possible d’étudier localement la cohérence de I'onde.

5.3 Cohérence temporelle et spatiale dans I’état mode locking

de NbSes

Les ondes de densité de charge incommensurables dans les systémes quasi-1D sont un

prototype de transport collectif dans les systémes désordonnés [24]. Les porteurs de charge,
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en plus de leurs propriétés de transport non-linéaires, montrent d’étonnants phénomeénes
de cohérence : grace a la cohérence temporelle en vitesse de ’ODC dans 1’état dépiégé, il
apparait des oscillations de tension périodiques a la fréquence dite "washboard frequency".
De plus, dans des mesures AC/DC, cette fréquence peut s’accrocher ("mode-locking")
4 une fréquence extérieure. Dans les phases de vortex, qui ont de nombreux points en
commun avec les ODC, les interférences AC/DC furent mises en évidence au début des
années 1970[15], tandis que ce n’est que récemment que la "washboard frequency" a été
directement observée [78]. Ceci a conduit & de nouvelles simulations numériques de ces

phénoménes [31] et la prédiction d’un nouvel effet d’interférence [63].

Bien qu’aisément mesurables dans les ODC et détectables dans les vortex, il reste une
controverse a propos de l'origine de ces oscillations cohérentes et sur la nature de cette
cohérence. En effet, il est facile de comprendre que ce type de systéme a besoin d’une
vitesse spatialement uniforme pour conserver sa périodicité spatiale pendant le mouve-
ment. Ceci doit conduire a un phénomeéne périodique dans le temps : la densité a position
fixe devient périodique dans le temps a la "washboard frequency". Mais la maniére dont
cette périodicité apparait pour la vitesse n’est pas si claire, méme si des explications ont
été fournies. Inversement 'influence de la cohérence temporelle sur la cohérence spatiale
est encore moins claire. Y a t-il une compétition entre cohérence temporelle et cohérence
spatiale ou bien l'augmentation de 1’ordre temporel se traduit-il par une augmentation
de la cohérence spatiale? Par exemple, dans des expériences AC/DC sur les ODC, il a
été montré que la vitesse du condensat pendant le "mode-locking" devient plus cohérente
temporellement |74, 8] mais aucune expérience fiable n’a été menée pour étudier en méme
temps la cohérence spatiale du condensat. Ici, nous présentons la premiére expérience a
notre connaissance reliant directement le "mode-locking" a la cohérence spatiale de ’'ODC
par le biais de mesures de diffraction a haute résolution de rayons-X couplées & des mesures
in-situ d’interferences AC/DC.

Nous avons précautionneusement sélectionné un échantillon de NbSe; trés pur(avec un
champ seuil typique de E;;, < 65 mV /cm at 120K) et une grande qualité cristallographique.
NbSe; est un matériau & ODC qui subit deux transitions de Pieirls (T,; = 145 K avec
un vecteur de surmodulation (0,Q;,0) Q; = 0.241 b* et T, = 59 K avec un vecteur
de surmodulation (1/2,Q2,1/2) Q2 = 0.260 b*). Il est constitué de chaines paralléles a
la direction monoclinique D et ses paramétres de mailles sont : a = 10.006 A; b =
3.478 A: ¢ = 15.626 A; 5 = 109.30°. Cest selon cette direction v que se manifeste les
propriétés de transport inhabituelles. Ainsi nous avons mesuré le pic satellite (0,1+Q;,0)
sur le diffractométre TROIKA I (ID10 A) de ’ESRF en appliquant un courant AC et
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DC. L’échantillon était orienté de telle maniére que I’on puisse effectuer des scans dans la
direction longitudinale v (i.e. la direction du mouvement de ’ODC) et dans la direction

é
transverse a* + ).

Comme les ODC tirent leur origine d’une interaction électron-phonon, nous considé-
rerons toujours par la suite que la position (respectivement la largeur définie comme la
largeur & mi hauteur : FWHM) du satellite donne la périodicité spatiale (respectivement la
cohérence spatiale) du condensat de charge. De plus, il est possible de mesurer localement
la cohérence en controlant la largeur et la position du faisceau X a I’aide de fentes placées

avant ’échantillon.

L’échantillon est connecté électriquement par deux contacts d’or séparés de 3 mm.
Les mesures électriques consistent & appliquer une radio-fréquence d’amplitude et de fré-
quence fixe et & mesurer la résistance différentielle par un pont alternatif en fonction du
courant DC passant dans I’échantillon. Pour des températures en dessous de la transition
de Peierls, il est maintenant bien connu que lorsque 'on fait varier le courant continu dans
I'échantillon, la résistance différentielle est constante (c’est la résistance des porteurs non
condensés) jusqu’a un courant seuil. Pour un courant plus élevé la résistance différentielle
décroit rapidement parce que 'ODC se dépiége et se met en mouvement. Dans 1’état glis-
sant de ’'ODC un bruit appelé narrow band noise (NBN) apparait entre les électrodes
de tension, qui révéle, aprés transformée de Fourier, une fréquence bien définie et des
harmoniques. 11 fut montré [50] que la fréquence de NBN est proportionnelle au courant
d’0ODC jopc = new, i.e. proportionnelle a v la vitesse moyenne du condensat, puisque
n la densité de porteurs condensés et e la charge des électrons sont constantes. Ce NBN

"washboard frequency" parce que, dans un modéle & un degré de

est également appelé
liberté, 'interaction du condensat, avec un potentiel de piégeage périodique, module dans
le temps la vitesse instantanée du condensat a une fréquence telle que v = A, comme une
balle roulant sur une planche a laver (washboard frequency) inclinée (ot \ est la période

spatiale du condensat et du potentiel de piégeage et v la fréquence de NBN).

Cependant expérimentalement, cette cohérence temporelle n’est pas parfaite puisque les
pics de NBN ont une largeur finie et s’élargissent avec les cycles thermiques, le nombre d’im-
puretés et les dommages mécaniques. Les phénoménes d’interférence AC/DC influencent
également le NBN et peuvent étre une technique pour I'étude de I'origine exacte de cette
perte de cohérence [8|. En effet, il est possible d’accrocher le NBN a une fréquence exté-
rieure v, tant que les deux fréquences ne sont pas trop éloignées les unes des autres. Ce
qui signifie que lorsqu’une harmonique ou sous harmonique de v est proche de v, des

petites variations du courant continu n’ont pas d’effet sur la vitesse du condensat. Ceci se
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manifeste dans les caractéristiques I-V par des marches (ce phénoméne est parfois appelé
marche de Shapiro ou "Shapiro steps" [73] ou mode-locking) ou par des pics dans la courbe
dV/dI(I) comme observé pour la premiére fois dans la référence [50]. Si la distribution de
vitesse avant locking n’est pas trop importante, le condensat peut garder la vitesse fixée
par la fréquence externe pour une importante gamme de courant DC. Alors, il peut étre
observé des plateaux dans la courbe dV/dI(I) dans le cas de mode-locking complet avec
une valeur de la résistance différentielle a peu pres égale a la valeur de la résistance dans
I’état piégé. Comme la résistance des porteurs condensés est donnée par la résistance dans
I’état piégé, ceci démontre que dans le régime mode-locking une augmentation du courant

ne change la tension que par 'intermédiaire des porteurs non condensés.

Des expériences pour mesurer le NBN dans le régime "mode-locking" ont été réalisées
[74, 8]. Une fréquence extérieure v,,; était appliquée pendant que la sous-harmonique v/2
du NBN était observée a ’aide d’un analyseur de spectre. Pendant le balayage en courant
DC, dans I’état mode-locking, la fréquence /2 est fixée de telle sorte que v = v, et il
fut montré que la largeur de la sous-harmonique du NBN est extrémement réduite : la
vitesse est mieux ordonnée temporellement. En mesurant le NBN avec une grande bande
passante, il fut observé [74] que I'amplitude intégrée du pic de NBN est inchangée sous
"mode-locking". Il fut alors conclu que la cohérence spatiale du condensat est inchangée
sous mode-locking. Cependant cette déduction est fondée sur le fait que le NBN est un
phénoméne qui a lieu au coeur de I’échantillon : dans ce cas le NBN donne la somme des
spectres dans différents domaines de cohérence. Ainsi il est possible que dans I’état "mode-
locking" le volume des domaines de cohérence augmente mais que leur nombre décroit de
telle sorte que la somme dans le volume de I’échantillon (i.e. 'amplitude intégrée du NBN)
reste constante. On ne peut donc que conclure que le nombre total de porteurs impliqués

dans la cohérence temporelle ne change pas dans 1’état mode-locking.

Donc notre but était de voir directement I’effet du mode-locking sur la cohérence spa-
tiale locale de ’'ODC en mesurant le pic satellite dans ces conditions. Nous avons réalisé
des mesures & T = 100 K et 120 K ou le NBN dans NbSe; est le mieux défini et ou
un mode-locking complet est possible. Nous avons d’abord observé des positions proches
du centre de I’échantillon avec une largeur de faisceau de 70 um pour s’affranchir des
problémes d’inhomogénéités dans l'injection du courant et de conversion de porteurs au
voisinage des électrodes [65]. La position exacte x le long de I’échantillon a pu étre dé-
terminée & ’aide d’un scan en transmission révélant ’augmentation de 1’absorption du
signal au niveau des contacts d’or. Nous définissons 'une des électrodes comme étant a la

position x4 = 0, 'autre étant alors a x, = 3 mm.
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Tout d’abord a 100 K, nous avons mesuré la largeur longitudinale du satellite dans
létat piégé et dans I’état dépiégé. Comme observé précédemment [10, 65|, la largeur du
satellite augmente pour les courants au-dessus du courant seuil puis sature, ’ODC étant
plus ordonnée dans ’état piégé. A la figure 5.4, nous avons représenté en trait plein ce
comportement (I, = 0,2 mA). Ensuite nous appliquons une radio-fréquence (rf) 4 5 MHz
et d’amplitude 150 mV ; il y a mode-locking pour Ips = 1,7 mA. Nous avons mesuré la
largeur du satellite pour un courant en dessous (I = 1,5 mA) et au-dessus (I = 2,25 mA)
de la plage de courant du mode-locking et pendant le mode-locking (I = 1,7 mA). Tandis
que pour I = 1,5 mA et 2,25 mA, la largeur du satellite est la méme que dans I’état dépiégé
sans rf (comme on peut le voir figure 5.4), la largeur du satellite dans ’état mode-locking
est divisée par un facteur deux. Cette largeur est méme encore plus petite que dans ’état
piégé. Donc ’échantillon est mieux ordonné spatialement dans la direction longitudinale.
C’est a cette position x; que nous avons obtenu la plus grande décroissance de la largeur

du satellite par rapport & sa valeur dans I’état dépiégé sans rf.

Nous avons réalisé des expériences similaires & T = 120 K et pour une position lé-
gérement différente le long de I’échantillon. A cette position, la largeur longitudinale du
satellite, quand 'ODC est en mouvement est plus petite que dans I’état piégé i.e. ’'ODC
se réordonne dynamiquement [69, 12]. Ce réordonnement, observable uniquement autour
de cette température, signifie que dans ces conditions le désordre produit moins d’effet,
parce que les forces de piégeage varient rapidement et sont périodiques. Ainsi une partie
de ces forces ont une moyenne nulle. On peut se demander si ce réordonnement est lié au
fait qu’a cette température le mode-locking est meilleur. En effet, avec une rf de 5 Mhz
et une amplitude de 150 mV, un mode locking complet apparait pour Ipc = 1,2 mA,; et
plusieurs harmoniques avec un mode-locking incomplet sont visibles dans la courbe de
résistance différentielle en fonction du courant DC comme on peut le voir figure 5.5. On
peut remarquer que la résistance différentielle pour Ipc = 1,2 mA est presque égale a la

résistance différentielle dans 1’état piégé (i.e. a faible courant).

De plus nous avons observé que la largeur longitudinale devient encore plus petite dans
I'état mode-locking. Cette largeur décroit de plus de 43 % par rapport a 1’état piégé (voir
figure 5.6) et de 10 % par rapport a la valeur dans I’état dépiégé sans rf. Nous avons
effectué des mesures pour plusieurs courants DC intermédiaires avec rf (voir figure 5.5).
La largeur du satellite commence & décroitre seulement au-dessus du champ seuil et sature
a une valeur approximativement égale & la méme valeur que dans I'état piégé sans rf. Ce
n’est que pour Ipe = 1,2 mA, i.e. dans ’état mode locking, que la largeur devient plus

faible que dans I’état dépiégé sans rf. A cette position nous avons obtenu la plus grande
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F1c. 5.4: FWHM longitudinale du satellite pour différentes valeurs de courant DC (carrés noirs) & une
position au milieu de ’échantillon de NbSes (x; = 1,5 mm) avec rf de 5 MHz et 150 mV. La ligne en trait
plein donne la variation typique de la FWHM longitudinale du satellite en fonction du courant DC sans
rf (voir référence [65]).

décroissance comparé a I’état piégé.

A la méme température pour une position au milieu de I’échantillon, nous avons mesuré
la largeur transverse du satellite pour différentes valeurs du courant DC avec rf (voir figure
5.7). Nous voyons que la rf affecte fortement la cohérence spatiale transverse, méme quand
le courant n’est pas égale & 1,2 mA. Contrairement au comportement habituel [69], la
largeur transverse augmente légeérement a partir du courant seuil mais brutalement dans
létat mode-locking (voir figure 5.6). Puis pour un courant supérieur a 1,2 mA la largeur

revient & une valeur plus faible mais bien plus grande que la valeur sans rf.

Nous avons effectué des mesures sur plusieurs positions le long de 1’échantillon jusqu’a
150 pm d’un contact (voir tableau 5.1). Nous avons observé que la décroissance de la

largeur longitudinale du satellite dans 1’état mode-locking n’est pas homogéne ; il s’étend
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Fi1G. 5.5: Variation de la résistance différentielle pour une rf de 5 Mhz et 150 mV et variation de la
FWHM longitudinale du satellite (ronds noirs) en fonction du courant DC & la position x; = 1,3 mm pour
notre échantillon de NbSes & T = 120 K. La ligne horizontale en tiret noir représente la largeur minimale
mesurée sans rf. La ligne horizontale en pointillé représente la résolution longitudinale du diffractométre.

de 10 % jusqu’a 40 % par rapport a I’état piégé. Il semble qu’il n’y a pas de corrélation
directe entre I’amplitude de la décroissance de la FWHM et la largeur initiale du satellite
dans I’état piégé. Ceci signifie que la cohérence spatiale locale n’est pas un point essentiel
pour expliquer I'inhomogénéité dans la décroissance de la largeur. Les mesures dans la
direction transverse sont moins claires mais, dans la majorité des positions étudiées, la
largeur du satellite augmente sous mode-locking. Ceci peut expliquer pourquoi aucune
augmentation de la cohérence spatiale n’a été observée dans les mesures de transport [74].
Puisque dans la majeure partie de 1’échantillon la largeur transverse augmente tandis que
la largeur longitudinale décroit, le volume cohérent ne doit pas beaucoup changer. Nous
pouvons conclure de nos mesures que ’augmentation de la cohérence temporelle dans ’état
mode-locking conduit & un renforcement de la cohérence dans la direction du mouvement
mais n’est pas suffisamment forte pour augmenter la cohérence volumique totale. Donc,
le potentiel de piégeage est quasiment aussi fort que dans I’état sans mode-locking, mais

il affecte differemment ’ODC en la découplant transversalement (comme on peut le voir
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F1a. 5.6: Pic satellite de notre échantillon NbSez 4 x; = 1,3 mm et T= 120 K. A gauche : profil longitudinal
du satellite dans I'état piégé (triangles noirs A) FWHM = 21 * 10~* A~ et dans I’état mode-locking
(ronds noirs ¢) FWHM = 12 * 10~* A—'. On peut remarquer un shift résiduel. A droite : profil transverse
du satellite dans ’état piégé (triangles noirs A) FWHM = 29 * 10~ deg et dans 1’état mode-locking
(ronds noirs ¢) FWHM = 61 * 1073 deg.

d’aprés Paugmentation de la FWHM transverse a la figure 5.7).

Dans les simulations numériques sur les vortex de la référence [31], il est montré que
la moyenne temporelle du déplacement quadratique longitudinal est réduit pendant le
mode-locking mais que l'ordre translationel du réseau (i.e. la cohérence spatiale) reste
constant. Ce désaccord entre les simulations numériques et nos mesures sur les ODC signifie
simplement que 1’effet du mode-locking sur I'ordre spatial observé dans nos mesures serait
plus faible voir indétectable dans les vortex. En effet, premiérement, on peut noter que la
largeur du satellite de I’ODC ne varie pas spectaculairement comparée a la largeur du NBN
dans les mesures de transport |74, 8] ot le facteur de qualité du NBN augmentait par trois
ordres de grandeur. Méme si la FWHM longitudinale de notre échantillon est trés proche
de la résolution expérimentale (estimée en [12] a 10.5 *10°b*), "augmentation maximale
de cohérence est de 100 % ; deuxiémement, dans les phases de vortex, les phénoménes

liés au mode-locking doivent étre plus faibles parce que le facteur de qualité du NBN du
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F1G. 5.7: Variation de la résistance differentielle pour une rf de 5 Mhz et 150 mV et variation de la
FWHM transverse du satellite (carré noir) en fonction du courant DC & la position x; = 1,3 mm pour
notre échantillon de NbSes 4 T = 120 K. La ligne horizontale en pointillés représente la largeur maximale
du satellite dans I’état dépiégé sans rf.

réseau de vortex en mouvement est plus petit que 10 tandis que dans les ODC ce facteur

de qualité est au moins de 100.

De plus il est connu que (voir Requardt et al. [65], Ref. [10]) la conversion des électrons
en ODC a I’électrode conduit & des déformations du condensat. En effet, il est nécessaire de
créer des fronts d’onde d’ODC prés de 'une des électrodes (conduisant & un étirement) et
de supprimer des fronts d’onde a 'autre électrode (conduisant a de la compression) tandis
qu’au milieu de I’échantillon les fronts d’onde sont réguliérement espacés. Ces déformations
se manifestent aux rayons-X par un changement de la position du pic satellite entre I’état
piégé et 1'état dépiégé. Il existe une relation entre le profil de déformation du condensat
et la distribution spatiale de vitesse du condensat parce que le taux de nucléation des
porteurs est proportionnel a la dérivée spatiale de la vitesse du condensat [68, 65, 10]. La
vitesse de ’ODC est nulle au niveau des électrodes (parce que le courant d’ODC est nul
dans I’électrode) et est constant et homogene au centre de I’échantillon. La distance entre

les électrodes et le position ou la vitesse commence & étre homogene définit le profil de
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xs | T (K) | wk (107°0*) | wk*(107°0*) | w6 (1072 deg.) | wo* (1073 deg.)
0.15| 100 17 11 35 39
1.5 100 24 17 44.5 33.3
0.45 | 120 19 13 21 26
1.3 120 21 12 29 61
1.1 100 19.5 17 18 32
0.35 | 100 23 18 19 30
0.75 | 100 23 19 20 34

TAB. 5.1: FWHM du satellite pour différentes positions le long de I’échantillon avec xs la position de
Péchantillon par rapport & un contact en mm; T (K) la température ; wk la FWHM longitudinale dans
Iétat piégé, wk* la FWHM longitudinale dans ’état mode-locking ; wf la FWHM transverse dans ’état
piégé et wo* la FWHM transverse dans ’état mode-locking.

distribution de vitesses. Ici, méme si nous n’avons pas effectué une étude systématique
en fonction de la position, pour toutes les positions étudiées le long de I’échantillon, nous
n’avons jamais observé de différence dans la position du satellite entre I’état mode-locking
et I’état dépiégé sans rf méme pour des positions a 150 um d’un contact ou le shift était
de 4*10~* b*. Cela signifie que ’augmentation de la cohérence temporelle de la vitesse de
I’0ODC n’a pas d’influence sur le profil de conversion et donc sur le profil de vitesses. Ceci
est en accord avec les mesures de Bhattacharya et al. [8], selon lesquels dans ’état mode-
locking, ce sont les fluctuations temporelles lentes de la vitesse qui sont supprimées et pas
seulement le profil spatial de la vitesse, contrairement & ce qui est cru habituellement. Avec
nos mesures nous allons au deld et nous montrons que le profil spatial de vitesse n’est pas

affecté par le mode locking

5.4 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons vu que 'augmentation de la cohérence temporelle
d’une ODC induit une meilleure cohérence spatiale. Ceci n’était pas évident a priori. En
effet, il est clair que la cohérence spatiale induit une cohérence temporelle : les fronts
d’ondes doivent se déplacer & la méme vitesse pour garder leur espacement périodique en
7 /kp. En revanche, si on force les fronts d’onde a se déplacer a la méme vitesse, rien ne leur
interdit de répartir aléatoirement leur espacement spatial. En fait, il se trouve que dans
les ODC, les impuretés altérent la périodicité spatiale mais sont aussi stirement la source

de la périodicité temporelle de la vitesse de 'onde. En forcant la périodicité temporelle a



5.4 Conclusion 93

I’aide d’une excitation extérieure, on diminue I’effet des impuretés sur le condensat et on

accroit ainsi sa cohérence spatiale.
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6

COHERENCE ET INTERACTION ENTRE DEUX ODC

Dans NbSes, il est assez facile de faire coexister deux ODC, soit en allant a basses
températures car 1’échantillon aura alors subi deux transitions de Peierls, soit en injectant
deux courants indépendants dans I’échantillon. Suivant les zones de 1’échantillon, ’onde
peut alors avoir une vitesse différente et donc sa cohérence est brisée. Alors qu’il est admis
qu’il n’y a pas de véritable interaction entre des électrons normaux et une ODC, il n’en est
pas de méme entre deux ODC & cause des effets de cohérence. Cependant, cette interaction

n’a pas encore été complétement étudiée notamment par l'intermédiaire des rayons X.

6.1 Cas de deux ODC se déplacant a des vitesses différentes

6.1.1 Tension de phase slip

Nous avons vu au chapitre précédent que pour qu'une ODC soit dépiégée, il faut qu’elle
surmonte la force de piégeage volumique, mais aussi une force qui a été attribuée a la
nucléation de phase slip. Cette force nécessite une tension supplémentaire & proximité
des électrodes ou se produisent des phénoménes de conversion électron/ODC. De telles
électrodes sont les électrodes ol 'on injecte le courant mais aussi certaines électrodes de
mesures de tension. En effet, si celles-ci sont larges, en contact direct avec 1’échantillon et
de résistivité plus faible que ’onde, les porteurs condensés ont tendance & redevenir des

particules normales et & passer par ’électrode.

Il est toutefois possible d’avoir des électrodes non perturbatives en évaporant sur un
substrat des lignes métalliques de largeur inférieure a 10 microns. On pose 1’échantillon
sur le substrat et le contact se fait soit par électrostatique, soit par pression mécanique,
soit en déposant une fine couche de collodion sur tout 1’échantillon afin de le plaquer
sur le substrat. La composition du collodion utilisé dans ce genre d’expérience est un
peu différente de celle utilisée habituellement, car on a besoin qu’il se forme un film trés

mince afin qu’il ne souléve pas I’échantillon au dessus des contacts, que le solvant s’évapore

95



96 6 COHERENCE ET INTERACTION ENTRE DEUX ODC

rapidement et que I’échantillon n’ait pas le temps d’étre soulevé par la poussée d’Archiméde
et de flotter a la surface du liquide. Il faut donc une solution composée de 0.10 g d’éthyle
cellulose et de 25 ml d’éthyle acétate. Il est nécessaire de chauffer la solution pour bien
dissoudre les flocons d’éthyle cellulose. On peut aussi substituer 1’éthyle acétate par du
méthanol et réduire un peu la quantité d’éthyle cellulose pour avoir un film plus mince.
Selon Lemay, il faut également que les électrodes soient moins épaisses que 3000 A pour

ne pas déformer mécaniquement 1’échantillon.

Cette technique a permis de clairement identifier les deux forces de piégeage. Tout
d’abord, dans une configuration a 4 électrodes, en montrant que le courant seuil est diffé-
rent suivant les électrodes ou le courant est injecté. Dans la configuration dite normale, on
injecte le courant par les électrodes les plus éloignées (électrodes externes) et on mesure la
tension avec les deux autres (électrodes internes) qui sont donc loin de la zone d’injection.
Dans la configuration transposée, on mesure la tension entre les électrodes externes et on
injecte le courant par les électrodes internes. Cette fois-ci, la mesure de tension englobe
la zone d’injection et on mesure effectivement que I'onde se dépiége pour une tension plus
élevée. La différence de tension entre la configuration transposée et la configuration nor-
male est appelée la tension de phase slip. On notera que cette étude n’est possible que si
on est sir que les électrodes de mesures de tension sont non perturbatives car, sinon, il
n’y a pas de différence entre la configuration normale et la configuration transverse. En
faisant varier la distance entre les deux électrodes internes, on montre méme que la tension
de phase slip est bien indépendante de la longueur alors que la tension nécessaire pour

surmonter le piégeage des impuretés est proportionnelle a la longueur.

La technique des électrodes non perturbatives a également permis deux types d’études
sur l'interaction entre deux ODC. Nous allons détailler chacune d’elle, bien que nous
n’ayons effectué des mesures aux RX que sur I'une des deux. Dans la premiére, nous
rappellerons les principaux résultats en transport obtenus par le passé et soulignerons les
petits ajustements a apporter a I'interprétation des résultats a la lumiére des connaissances
d’aujourd’hui. Pour la deuxiéme, nous présenterons les résultats de transport, puis ceux

par rayons X et comment il est possible de les interpréter.

6.1.2 Injection de deux courants dans des segments voisins

L’expérience consiste a étudier la dynamique de 'onde dans un segment 1-2, lorsqu’un
segment voisin 3-4 est dépiégé (voir I'encart figure 6.1). Pour ce faire, on mesure les fré-

quences de NBN vy, et v34 pour différents courants i;5 et iz4. La fréquence du NBN étant
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FiG. 6.1: Fréquence de NBN mesurée en fonction du courant i;5. Les ronds creux o indiquent la fréquence
v1o pour iz4 = 0. Les triangles noirs vers le haut A indiquent la fréquence v1o et les triangles noirs vers le
bas ¥ indiquent la fréquence vs4 pour iz4 = 100 pA. Les + indiquent la fréquence v1o et les x indiquent
la fréquence vy pour iy = 132 pA. Les traits sont un guide pour les yeux. L’encart montre la géométrie
expérimentale. Les mesures ont été effectuées a partir d’un échantillon de NbSe; & T = 42 K avec 115 =
50 pm, las = 0 et 134 = 500 pm [36].

proportionnelle 4 la vitesse de 'onde, on a ainsi une mesure de la dynamique dans les deux
segments. Les résultats lorsque i5 et i34 sont tous les deux positifs sont présentés figure
6.1, d’apreés [36, 72].

Les deux segments interagissent clairement, on notera :
— le phénomeéne d’accrochage entre les deux ondes, lorsque les deux fréquences de NBN
U192 et U3y se rejoignent, la premiére entraine la deuxiéme (mais aussi la deuxiéme

retient la premiére) sur une grande plage de courant.
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— La vitesse du segment 3-4 peut changer bien que le courant i34 reste constant.

— Le courant seuil du segment 1-2 dépend du courant circulant dans le segment 3-4

Ces phénoménes ne sont observables qu’a condition que la distance entre 2 et 3 soit plus
petite que 100 pm. Ces résultats ont été interprétés en prenant en compte les contraintes
élastiques de I'onde a longue portée. Bien que I'interprétation initiale [72], ainsi que celle de
Lemay et al. [36], ne prennent en compte que la contrainte provenant de la polarisation et
variant linéairement avec la longueur sur tout I’échantillon (alors que cette contrainte est
moins importante que celle provenant de la conversion), le raisonnement reste globalement
correct et ne nécessite que quelques aménagements, d’autant que sur de petites distances

la contrainte due a la conversion varie également linéairement avec la longueur.

Considérons le cas ou le courant is4 est tel que 'onde est dépiégee entre 3 et 4 et que
les porteurs sont injectés en 4 et repris en 3. L’hypothése développée dans la référence
[72| est que les déformations élastiques s’étendent au-dela des électrodes d’injection (i.e.
en dehors du segment 3-4). Cette hypothése n’a été vérifiée directement que récemment
par des mesures aux rayons X, montrant que cette déformation pouvait s’étendre sur une
centaine de microns. Le courant de 'onde s’étend aussi en dehors de 3 et 4 comme 'ont
montré les expériences de Lemay et al. [37], onl une tension entre 2 et 3 apparait. Cette
tension est de signe opposé a la tension entre 3 et 4, c’est a dire, qu’il circule en sens
inverse pour compenser le courant de 'onde. En effet, entre 2 et 3 le courant total doit
étre nul. Il y a donc possibilité de phase slip entre 2 et 3 et méme au-deld, si la distance
entre 2 et 3 est faible.

Maintenant, injectons un courant entre 1 et 2 dans le méme sens que celui entre 3 et 4.
Bien que le phase slip soit autorisé en 2, il n’y a pas de conversion de ’onde en électrons
normaux a cette électrode car celle-ci injecte des porteurs. En revanche, le champ électrique
entre 1 et 2 crée une déformation qui se superpose a celle existant déja et donc étend la
zone de phase slip. La possibilité de convertir I’onde en porteurs normaux au niveau de
Pélectrode 1 (laquelle retire des porteurs) apparait donc pour un courant plus faible que si
aucun courant ne circulait entre 3 et 4. Inversement, la possibilité de convertir des porteurs
normaux en onde au niveau de 1’électrode 2 apparait pour un courant plus fort, car cette
fois les déformations s’y opposent. Il existe donc une plage de courant ou des électrons
normaux peuvent étre condensés en ODC a une électrode (4) et ot les porteurs de 'ODC

se recombinent en électrons a deux électrodes (3 et 1).

Lorsque ’on augmente encore le courant entre 1 et 2, 'onde se recombine de plus en

plus en 1 et de moins en moins en 3 car elle a plus intérét & ne pas se recombiner en 3
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pour minimiser son énergie élastique de déformation sur tout I’échantillon. On a ainsi vy

qui augmente.

Lorsque vio rejoint vsy, toute la déformation en 3 disparait pour une large plage de
courant vis = Vg4, les porteurs normaux sont condensés en 4 et ’'ODC se recombine en
électrons en 1 uniquement. Ce phénoméne d’accrochage est encore assez mal compris et
pourrait étre étudié aux rayons X. En particulier, on ne sait pas si la déformation change
en 4 pendant cet accrochage et comment elle change. En effet, habituellement on étudie
la déformation lorsqu’un I;,; est injecté et que le systéme établi lui méme 1’équilibre entre
le courant normal et le courant de ’onde alors qu’ici I;,; est toujours le méme, mais cette
fois le courant de I'onde est fixé & une valeur différente de sa valeur d’équilibre. Cette
étude pourrait amener a considérer que le processus de nucléation est hautement non
local, puisqu’'un changement des déformations de 1'onde en 3 pourrait occasionner des
modifications plusieurs millimétres plus loin en 4, c’est & dire, sur des distances un ordre
de grandeur supérieur aux distances typiques de déformation élastique. Contrairement a
ce qui est admis de nos jours, la loi de nucléation en chaque point ne pourrait alors étre

défini que par intégration sur toute la longueur de I’échantillon.

En augmentant encore le courant entre 1 et 2, la déformation en 2 parvient & dépasser
la déformation critique permettant le phase slip. Les porteurs normaux sont maintenant
condensés en 2 et 4 et ’ODC se recombine en électrons en 1 seulement, les deux ondes ne

sont plus accrochées.

Enfin, dans le cas ol les courants i15 et i34 sont en sens opposés, nous pensons qu’il doit
y avoir des effets du méme type contrairement aux affirmations de Lemay et al. En effet, il
doit y avoir une plage de courant ou le phase slip est possible en 2 mais, cette fois, pas en
1. Les porteurs normaux seraient alors toujours condensés en 4, mais I’ODC se recombine

en 3 et en 2.

En conclusion, cette expérience montre que les déformations élastiques jouent un grand
role sur la dynamique des ondes de densité de charge et qu’elles peuvent amener a des
situations oul les zones de phase slip ne vont pas par paires. En effet, I'idée clef de I'inter-
prétation de cette expérience est que des porteurs normaux peuvent étre condensés a une
électrode seulement et 'ODC se recombine en électrons normaux a deux électrodes. Enfin,
cette expérience montre que le rapport entre le courant normal et le courant de ’onde au
ceeur de ’échantillon (ou les potentiels chimiques sont sensés étre a I’équilibre) n’est pas

unique pour un méme courant total.
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6.1.3 Superposition de deux courants dans le méme segment

L’expérience consiste a injecter un premier courant fixe, I, entre 1 et 4 ( en gardant les
mémes conventions et le méme ordre des contacts que sur la figure 6.1) tel que ’onde soit
dépiégée et a faire varier un deuxiéme courant i entre 2 et 3. On peut faire naitre une zone de
phase slip et la moduler dans une partie de I’échantillon ot 'onde est déja en mouvement.
Ainsi, il est possible de voir si la déformation et le processus de conversion dépendent

effectivement de la différence entre les courants a gauche et & droite de 1’électrode.

6.1.3.1 Mesure de Bruit

Cette expérience fut d’abord effectuée par Marie Claire Saint-Lager [72] tel que Iy
soit compris entre 50 et 100 pm. Comme pour l'expérience précédente, le systéme obéit
a différents régimes suivant la valeur du courant i. Par la suite, nous appelons I, > 0
le courant seuil du segment 2/3 dans la configuration normale (voir paragraphe 6.1.1) et
is, > 0 le courant seuil de ce méme segment dans la configuration transposée. Ainsi I,
comprend la contribution de piégeage par impuretés (ceci est d’autant plus juste que la
distance 15 est grande) et (I;,-iy,) = i,s > 0 la contribution du piégeage due a la nucléation

de phase slip en 2 et 3.

Lorsque i est dans le méme sens que I, mais de faible amplitude (i.e. i < i,,), la différence
de tension due a i est inférieure & la tension de phase slip et donc il ne peut y avoir de
conversion entre 2 et 3. Cependant, le champ électrique entre 2 et 3 étant supérieur a celui
entre 1 et 2, 'onde voudrait se déplacer plus vite entre 2 et 3 qu’entre 1 et 2 ce qui est
impossible sans conversion. C’est pourquoi, le systéme établit un compromis et augmente
la vitesse globale de I’échantillon. On a donc, 14 aussi un phénoméne d’accrochage et la

fréquence de NBN, qui est unique pour I'instant, augmente avec i.

Pour un courant i plus élevé, la conversion devient possible entre 2 et 3 et I’onde se
casse en deux puis en trois morceaux comme l'atteste la présence de trois fréquences de
NBN.

Lorsque i est en sens inverse de I, on a tout d’abord également une zone d’accrochage
pour i > -i,, puis 'onde entre 2 et 3 se ralentit de plus en plus et est piégée pour |i1| = i
+ (I-Ty) =1 + iy, - 2Ly, Clest a dire, lorsque le courant i a diminué le champ électrique

entre 2 et 3 de telle maniére que les impuretés puissent repiéger ’onde. On notera que
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nous sommes dans le cas insolite ol 'onde est piégée par les impuretés dans un segment
ou il se produit du phase slip a ses deux bouts, alors qu’habituellement, I’onde se libére du
piégeage par impuretés avant de générer du phase slip. On constate bien par des mesures

de transport que la résistance du segment 2-3 regagne sa valeur dans I’état piégé.

Ensuite, il suffit de fournir un courant supplémentaire supérieur a deux fois le courant
de dépiégeage par impureté c’est a dire |ip| = |iz| + 2 I, pour faire glisser I'onde en sens
inverse, puisque le phase slip est déja généré. Donc, pour |i| > I + iy, 'onde est de nouveau

en mouvement.

6.1.3.2 Mesures RX

Les mesures de diffraction aux rayons X nécessitent un substrat trés peu épais afin de
réduire ’absorption. Nous avons donc lithographié a ’aide d’un microscope électronique
des électrodes d’Or sur des substrats en saphir de 100 um d’épaisseur. Les électrodes sont
constituées d’une premiére couche d’adhérence de 50 A de Ti, puis d’une couche de 2000
A d’Or. Chaque substrat comporte cing paires de contacts. Pour chaque paire, 'espace
entre les deux électrodes est de 220 um (voir figure 6.2) et la largeur va de 1 & 5 um. Les
paires sont espacées entre elles d'une distance d’environ 760 um. Chaque électrode est reliée
a un plot de 300 um de large pour permettre de microsouder. On place, ensuite, le saphir
sur une plaque de cuivre percée et on microsoude les plots d’Or. On dépose ’échantillon le
plus perpendiculairement possible aux multiélectrodes puis on laisse tomber une goutte de
collodion au milieu du substrat, celle-ci se répand par capillarité. On laisse sécher avant de
tester la résistance des contacts. Celle-ci peut aller de 50 2 & plusieurs k). Si I’échantillon
n’est pas contacté, on l’enléve, on nettoie le substrat et on recommence avec un autre
échantillon. Si I’échantillon est contacté, on teste sa qualité cristallographique sur une
anode tournante qui nous permet de sélectionner la paire d’électrodes que nous étudierons

en détails.

Les mesures de diffraction du pic satellite ont été effectuées & T = 100 K a 'ESRF
avec le méme dispositif expérimental qu’au chapitre 5. On utilise deux sources de courant
flottantes sur batteries et on mesure la résistance différentielle du segment entre les deux
électrodes sélectionnées, que nous appellerons a partir de maintenant 2 et 3 en accord avec
les conventions des paragraphes précédents. L’électrode 1 (respectivement 4) est 4 650 um
de 2 (respectivement 3) et appartient & une paire d’électrodes voisines. Une étude pré-

cise de la structure du cristal d’ODC sans courant révele qu’il subit de légéres contraintes
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FiG. 6.2: Photographie au microscope & haute résolution de 2 électrodes d’Or lithographiées. Les petits
plots carrés (10 pum * 10 pum) aux extrémités servent & consolider la fixation des lignes peu larges. On
peut voir que les électrodes ne sont pas de la méme largeur sur toute la longueur.

mécaniques au niveau des électrodes. On mesure ensuite les champs seuils dans les configu-
rations normales et transposées (voir figure 6.3). On constate que les courbes de dépiégeage
ne se superposent pas, signe que les contacts 2 et 3 sont peu ou non perturbateurs. Par
contre, la différence entre les deux champs seuils est faible I;;, = 115 pA, alors que iy, =
125 pA, sans doute parce que la distance entre 2 et 3 est assez élevée. Les effets du phase
slip sur le courant seuil deviennent importants pour des longueurs inférieures a 100 pm
[72].

La variation spatiale du déplacement du satellite (voir figure 6.4) sans et avec un courant
i = 0,6 mA > iy, injecté entre 2 et 3 (i.e. dans la configuration transposée), montre que
I’électrode 2 est autour de la position x, = 2,8 mm et que 1’électrode 3 est autour de la
position x;, = 3 mm. On peut noter que dans le cas ou seul le courant i est injecté la

déformation peut atteindre 4 * 10~% b* au niveau des électrodes d’injection.

On raméne, ensuite, le courant i & zéro et on applique un courant I entre 1 et 4 de 0,5
mA, 'onde est alors dépiégée sur tous les segments. Il y a une déformation en 1 et 4, mais

assez peu en 2 et 3.
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F1G. 6.3: Dépiégeage en configuration normale et transposée d’un échantillon de NbSes & T = 100K. Le
graphique du bas est un zoom de celui du haut pour des courants proches du champ seuil.

Lorsque, maintenant on laisse ce courant I et qu’on superpose un courant i, on note

que :

— Le courant i entre 2 et 3 ne doit avoir aucun effet sur la variation spatiale du dé-
placement du pic satellite, tant que |i| < i,s = 125 - 115 = 10 pA. Cependant, le
courant de phase slip étant trop faible, cette zone d’accrochage risque de ne pas étre
observable.

— Pour i de méme signe que I et i > i,,, 'onde entre 2 et 3 n’a plus la méme vitesse que
celle entre 1 et 2 ou celle entre 3 et 4. Il y a donc phase slip au niveau des électrodes
2 et 3. Donc, dans la zone autour de I'une de ces électrodes, la déformation doit
augmenter puis saturer.

— Pour i de signe opposé a I, le comportement de 'onde est beaucoup plus riche car
elle peut se repiéger entre 2 et 3 et méme changer le sens de son mouvement par
rapport au reste de ’échantillon. Aussi, pour I + iy, - 2L, > |i| > i, 'onde va-t-elle
moins vite entre 2 et 3 qu’ entre 1 et 2, ou 3 et 4. La déformation est de signe opposé,

par rapport au cas ou i et I sont de méme signe, alors que ’onde se déplace toujours
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F1a. 6.4: Variation spatiale du déplacement du pic satellite sans courant (carrés pleins) et avec courant
un courant i = 0,6 mA (ronds pleins) dans échantillon de NbSe; & T = 100K. Le courant i est injecté
entre les électrodes 2 et 3 situé respectivement & x; = 2,8 mm et x;, = 3 mm. La ligne en pointillé est un
guide pour les yeux.

dans le méme sens. On peut voir cet état comme un défaut artificiel modulable car il
provoque une déformation et une perturbation des porteurs, en tout point semblable
a celui d’un défaut cristallin [68]. Au niveau de électrode 2, ’onde doit se convertir en
électrons normaux, puis, a I’électrode 3, les porteurs peuvent de nouveau se déplacer
sous forme d’ODC. Ainsi, ce genre d’expérience pourrait étre un moyen de vérifier
que les phénomeénes de switching & basse température (voir paragraphe 4.2.3) sont
bien dus & des défauts macroscopiques ( de l'ordre de 20 pm). 11 suffirait de prendre
un échantillon sans switching et de le faire switcher en variant le courant entre 2 et
3.

— Pour I + iy, > |i| > I + iy, - 214, Ponde se repiége (voir figure 6.5). Dans cette plage
de courant, la vitesse de 'onde entre 1 et 2, ou 3 et 4, ne varie pas car I est constant
et celle entre 2 et 3, non plus, car I'onde est piégée. Le processus de conversion en
2 et en 3 est donc toujours présent, mais ne change pas. La déformation doit donc

rester constante.



6.1 Cas de deux ODC se déplacant a des vitesses différentes 105

15 | -

14 } .

dVv/dl (ohm)

12 -

11 } C .

-1,0 -0,8 -0,6 -0,4 -0,2 0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

Courant i (mA)

F1a. 6.5: Courbe dV/dI(I) d’une ODC en présence de 2 courants en sens inverse & 100K. Le courant I est
fixe et vaut 0,5 mA. Le courant i est négatif et variable. Le plateau de résistance différentielle correspond
au repiégeage de 'onde et donc & la loi ohmique des porteurs normaux.

— Enfin, pour |i| >I + i, la déformation doit augmenter de nouveau dans le méme

sens qu’avant le repiégeage, puis saturer.

Nous avons étudié précisément la déformation en deux points : x, = 2,77 mm, c’est a
dire, pres de I’électrode 2 mais en dehors du segment 2-3 et x;, = 3,06 mm, c’est & dire,
pres de 1'électrode 3 mais a I'intérieur du segment 2-3. Lorsque i et I sont de méme signe,
on obtient bien ce & quoi on s’attend et le shift sature bien autour de 4 * 10~* b*. En
revanche, quand l’onde est piégée, on observe que la déformation s’annule prés de 3 et

reste fixe prés de 2.

Sur la figure 6.6 prés de I’électrode 3, on peut voir que le déplacement du pic satellite
pour i > 0 est en sens inverse (i.e. de signe opposé) a celui pour i< 0, ce qui signifie bien
que par exemple a 1’électrode oul les électrons se condensaient en ODC pour i > 0, on a

maintenant que ’ODC se décondense en porteurs normaux lorsqu’on change le sens du
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F1G. 6.6: Shift d’un pic satellite prés de I’électrode 3 & 100K. Le courant I est fixe et vaut 0,5 mA. On
observe que lorsque ’onde se repiége le shift retourne a 0.

courant. Pour un courant i tel que I + iy, > |i| > I + iy, - 214, ot PODC est dépiégée, le
satellite revient & sa position pour i = 0, c’est & dire que plus aucune conversion n’a lieu
a cette position. Enfin, pour |i| > I + i, la déformation réapparait, est de méme signe

qu’avant piégeage et sature assez vite autour de 4 * 10~* b*.

Prés de ’électrode 2 (voir figure 6.7), on constate tout d’abord que le signe de la
déformation par rapport a I’électrode 3 est de signe opposé pour un méme courant i. Ceci
prouve bien qu’une électrode convertit les électrons normaux en ODC alors que 'autre fait
le contraire. Ensuite, la déformation semble constante (dans la limite des barres d’erreurs)
lorsque 1'onde est piégée. Enfin pour |i| > I + iy, la déformation semble augmenter mais

lentement et ne dépasse pas 2 * 10~* b*.

Cette différence de comportement entre les électrodes peut étre interprétée de deux
maniéres différentes :
— soit 'intérieur et ’extérieur du segment 2-3 ont un comportement totalement diffé-

rent. A D'extérieur, 'onde ressent 1’électrode 2 comme une électrode injective habi-
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F1G. 6.7: Position d’un pic satellite prés de 1’électrode 2 & 100 K. Le courant I est fixe et vaut 0,5 mA.
On observe que lorsque 'onde se repiége, le shift ne varie plus. La fléche du haut indique la position du
satellite pour i = 0 et I = 0,6 mA, la fleche du bas indique la position du satellite pouri =0et I =10.

tuelle et se déforme en fonction de la conversion. A U'intérieur, lorsque I + i, > |i| >
I + i, - 2I;,, onde n’est plus fixée & ses extrémités puisque la nucléation de phase
slip est possible en 2 et 3. Dans ces conditions, sachant de plus que le champ élec-
trique est de I'ordre du champ de piégeage par impuretés, I’onde doit étre instable.
Il se peut donc que le systéme préfére expulser les déformations pour les faire se
concentrer uniquement a I’électrode. De plus, dans le cas usuel ou les déformations
s’étendent au-dela des électrodes (i.e. dans les zones ou I'onde est piégée), il y a un
contre-courant d’électrons normaux fixé par ’'ODC, alors qu’ici, le courant d’élec-
trons normaux est fixé par une source externe, ce qui peut affecter le comportement
de 'onde.

— soit, I’électrode 2 se comporte normalement alors que 1’électrode 3 est perturbée par
un défaut. Cette hypothése est étayée par le fait que pres de I’électrode 3, les pics
satellites sont nettement moins intenses et par le fait, que la déformation saute bruta-

lement pour i > 0 comme s’il y avait une sorte de bistabilité a 1’électrode. L’impureté
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jouerait alors le role d’une barriére, qui dans le cas ot ’onde est piégée entre 2 et 3,

stopperait brutalement le courant de I’onde venant de I’extérieur.

En conclusion, une expérience supplémentaire s’avére nécessaire pour départager ces
deux hypothéses et savoir si la déformation & une électrode est vraiment fonction de la

différence de courant de part et d’autre de I’électrode.

6.2 Coexistence de deux ODC de modulation différente

NbSes a la particularité de subir deux transitions de Peierls 4 T},; = 145K et T,» = 59K.
Cela signifie qu’en dessous de T, des porteurs sont condensés en deux ondes de vecteur
2kp différents. La possibilité d’avoir deux ondes vient probablement du fait que NbSes
posséde plusieurs bandes de conduction qui n’ont pas toutes le méme vecteur de Fermi. Il
est supposé, en général, que ces deux ondes n’interagissent pas. En effet, le champ seuil de
I'onde haute température (HT) augmente lorsque la température diminue & partir de 120
K et le saut de résistance dii au dépiégeage de 'onde diminue. Ainsi, souvent a partir de
59 K, 'onde HT n’est plus dépiégeable & moins de fournir un courant tel que I’échantillon
s’échaufferait et la non-linéarité qu’elle apporterait serait de toute fagon indétectable (« 1
%). A cela s’ajoute le fait que 'onde basse température (BT) a des champs seuils typiques
beaucoup plus petits que ceux de I’onde HT et que le saut de résistance est également plus
grand ~ 50 % contre 10 & 20 % au mieux & 120 K pour ’onde HT.

6.2.1 Premiéres observations d’une possible interaction entre les deux ODC
de NbSeg

Des mesures en courant pulsé permettent de s’affranchir des problémes de chauffage
car I’échantillon est chauffé pendant moins longtemps. Richard et al. [66] observérent
ainsi deux décrochages dans la courbe de résistivité en fonction du champ électrique pour
différentes températures. Ils attribuérent le premier décrochage a ’'onde HT et le deuxiéme
décrochage a l'onde BT. Ils constatérent que le deuxiéme décrochage se fait & la méme
valeur de champ électrique quelque soit la température et qu’a basse température les deux
champ seuils se rejoignent et ne peuvent plus étre séparés, signe que les deux ondes sont
accrochées. Cependant, on peut reprocher aux mesures pulsées d’étre peu précises car le

dépiégeage n’est pas toujours brutal et donc le champ seuil est difficilement distinguable.

Comme la mise en mouvement d’une ODC génére du bruit (BBN et NBN, voir le
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paragraphe 1.1), il est possible de définir un champ seuil comme le champ pour lequel le
bruit apparait (voir figure 6.12 pour une mesure typique de bruit dii au mouvement de
I’ODC). Fleming [16] mesura, a I’aide d’un amplificateur de bande passante de 75 kHz,
les variations du champ seuil E.; de I'onde HT pour différentes températures. Il constata,
qu’effectivement, on pouvait dépiéger 'onde HT en méme temps que 'onde BT mais que
E.1 n’est pas constant, qu’il augmente lorsque T diminue et qu’il ne rejoint pas E.o (voir
figure 6.8).
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F1G. 6.8: Variation des champs seuils des deux ondes dans NbSes en fonction de la température selon la
ref. [16]. Entre 42 et 59 K, deux champs seuils ont été identifiés. Les ronds noirs sont les champs seuils
détectés par des mesures de bruit et les triangles noirs donnent les champs seuils d’aprés les mesures de
résistance différentielle (Eg est un paramétre déduit d’un fit des courbes de dépiégeage), la courbe en
pointillé représente les variations de de la résistance de I’échantillon en fonction de la température.

Richard et al. effectuérent, alors, eux aussi, des mesures de bruit et obtinrent que le
champ seuil de I'onde HT de leurs échantillons chute brutalement & I’apparition de 'onde

BT, puis reste constant. (voir figure 6.9)
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F1G. 6.9: Variation des champs seuils des deux ondes dans NbSes selon la ref. [48].

Le fait qu’il n’y ait pas de consensus expérimental vient de la difficulté des mesures,
méme pour les mesures de bruit. En effet, il convient de signaler que les mesures de bruit
ne sont pas non plus une mesure complétement fiable du champ seuil. Le champ seuil pour

lequel le bruit apparait dépend de la fréquence que l'on sélectionne. Le bruit apparait
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d’abord dans les basses fréquences (3 Hz), mais est de faible amplitude. Lorsque Fleming
mesure sur une large bande (75 kHz), il augmente le niveau de bruit moyen et masque

I’apparition de bruit & 3 Hz.

6.2.2 Anomalies de variation du champ seuil dans un échantillon mésosco-

pique

L’échantillon en forme de H présenté aux chapitres 2 et 3 a un comportement singulier
au voisinage de la transition BT. Des mesures de champ électrique de dépiégeage ont
été effectuées a I'aide d’un nanovoltmétre et d’une source de courant DC pour effectuer
des courbes I(V) que l'on dérive numériquement pour mieux discerner le champ seuil.
L’inconvénient de la dérivation numérique est qu’elle augmente le bruit apparent mais une
mesure directe dV/dI a I’aide d’un pont alternatif était impossible a cause de la trop forte

impédance des contacts rendant impossible 1’équilibrage du pont.

Pour 70 K < T < 145 K, on observe une variation normale du champ seuil E.; de 'onde
HT, c’est a dire, que le champ seuil augmente lorsque 1'on s’approche de la transition, a
un minimum autour de 130 K, puis augmente lorsque la température diminue. De méme,
pour 35 K < T < 59 K, le champ seuil E.» de I’onde BT se comporte normalement. En
revanche, dans la zone intermédiaire, E.; semble diverger vers 64.7 K puis 0.2 K plus bas,
on peut mesurer deux champs seuils sur une plage de température de 2 K (voir figure 6.10).
On constate que E.; est a peu prés constant alors que le nouveau champ seuil E., décroit
rapidement. Enfin, a plus basse température, E.; n’est plus mesurable et E.» ne varie plus.
Lorsque E., apparait, il devient impossible de repérer E.; car la chute de résistance liée a
E.» est inférieure au % alors que celle liée & E., est proche de 50 %. Cette apparition d’un
champ seuil intermédiaire E_, n’avait jamais été observé. Somme toute, elle est spécifique
de cet échantillon et de son process en salle blanche. Cependant, cet échantillon semble
indiquer qu’il existe bien une zone de température ou les deux ondes interragissent et

modifient leurs champs seuils.

6.2.3 Premiére approche par diffraction

L’expérience précédente, avec 'apparition d’un champ seuil E., d’origine inconnue,
illustre le fait que les mesures de transport toutes seules sont incapables de discerner les

deux ondes. En effet, 'onde BT et ’'onde HT générent toutes deux un bruit et font dimi-
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Fi1G. 6.10: En haut : courbe de dépiégeage & T = 63 K, comportant deux champs seuils. En bas : variation
des champs seuils des deux ondes en fonction de la tempérautre dans un échantillon mésoscopique de
NbSeg.

nuer la résistance de I’échantillon lorsqu’elles sont en mouvement. La seule chose qui les
distingue étant leur vecteur de surmodulation et celui-ci étant sensible au mouvement de
I'onde, des mesures couplées rayons-X/transport semble le seul moyen de prouver I’exis-
tence d’une interaction entre les deux ondes. Par le passé, il avait été prouvé que la position
du pic satellite de 'onde HT Q; = (0; 0,244 ; 0) dans I’état piégé n’était pas affectée par la
transition T, = 59 K [52]. Cependant, le fait que 2(Q;+Q2)~(1;1;1) car Q2 = (1/2;0,26;
1/2) suggére qu’'un couplage entre QQ; et Q pourrait amener les deux ondes a s’accrocher

ensemble & la position commensurable (1; 1; 1) [11].

Ainsi, le groupe de Cornell |38] entreprit d ’étudier Q; et Q2 a basse température (T =
35 K), avec comme idée que le possible dépiégeage de Q; & basse température pourrait étre
rapproché des phénomeénes de switching (voir paragraphe 4.2.3). Ils mesurérent les deux
satellites dans la direction a* d’un échantillon présentant du switching ou du moins des

sauts brusques dans la courbe dV/dI(I). Ils définirent deux champs seuils : Er provenant
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du dépiégegage de 'onde BT et marquant ’apparition d’un BBN et E7, lié au premier saut
brusque dans la courbe dV /dI(I) et lié, selon eux, au switching. Ils observérent alors que
le satellite de 'onde BT se déforme et devient plus large a partir de E;, mais ne marque
pas de rupture de comportement pour E}. En paralléle, le satellite de 'onde HT ne se
déforme pas a E; et commence a s’élargir a partir de E.. Leurs conclusions sont donc, que
le switching est lié au dépiégeage de Q; et que pour que Q; se dépiége a ces températures,

il doit y avoir un couplage entre Q; et Qs.
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F1G. 6.11: Déplacement des pics satellites Q1 (¥)et Q2 (A) et résistance différentielle en fonction du
courant continu appliqué & un échantillon de NbSe; 4 T = 45 K.



114 6 COHERENCE ET INTERACTION ENTRE DEUX ODC

0,016 T T T T T T T T T T T
0,014 |- -
0,012 |- -
0,010 | -

0,008 |- I -

0,006 | -

Bruit (mV)

0,004 - -

0,002 |- x -
I |

0000 | 1 | 1 | t 1 | 1 | 1 |

0 5 10 15 20 25

Courant (mA)

F1a. 6.12: Broad band noise (BBN) en fonction du courant continu de I’échantillon de NbSe; mesuré a
IESRF &4 T = 45 K. On distingue nettement de seuil d’augmentation du bruit.

6.2.4 Deuxiéme approche par diffraction

Nous avons poursuivi les mesures précédentes, mais en scannant les pics satellites dans
la direction longitudinale avec un échantillon ne présentant pas de switching. Ainsi, il est
possible de vérifier si I'effet précédent est vraiment di au switching. De plus, la direction
longitudinale donne plus d’informations quant aux propriétés de transport (telle que la
conversion de porteurs en ODC par exemple). Enfin, s’il doit y avoir un accrochage avec la
position (1;1;1), Q; et Qo doivent alors se déplacer suivant la direction longitudinale. Nos
mesures ont montré que les deux satellites se déplacent pour une gamme de température
plus grande que celle ot a lieu le switching et qu’il n’y avait pas besoin de switching pour
que cet effet existe. Nous avons étudié trois positions (les deux électrodes d’injection de
courant et une position au centre de ’échantillon) et constaté que les déplacements des
pics satellites peuvent atteindre des valeurs nettement plus élevées qu’a 90 K. Bien que nos

mesures semblent faussées au niveau des électrodes a cause de défauts d’irradiation, nous
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avons pu déduire des mesures au centre de 1’échantillon que pour T = 45 K par exemple
(voir figure 6.11) les deux satellites ne bougent pas avant un courant I}, 10 fois supérieur
au courant seuil I;. Passé ce courant I}, les deux satellites se déplacent en sens inverse, en
maintenant la valeur de Q; + Q. approximativement constante et ce, indépendamment

de la polarité du courant.

Nous avons tenté de rapprocher le dépiégeage a I des mesures de bruit de Richard et al.
[48]. Pour se faire, nous injectons du courant avec une source faible bruit sur batteries et la
tension aux bornes de ’échantillon est amplifiée 1000 fois par un PAR 113 sur une gamme
de fréquence allant de 1 Hz a 1kHz. Le signal est ensuite recueilli par un voltmétre rms qui
fournit a sa sortie analogique une tension continue dont ’amplitude est proportionnelle &
la moyenne quadratique du bruit. On observe (voir figure 6.12) qu’il y a bien deux seuils

a partir desquels le bruit augmente, et ce, sur une large gamme de température.

A 45 K, la valeur du deuxiéme courant seuil correspond approximativement & la valeur
du courant ou les deux satellites se déplacent. Cependant, une comparaison précise n’a
pu étre effectuée, car ’échantillon ne posséde que deux contacts, il est donc impossible
de s’affranchir de la résistance des contacts. Cette résistance de contact est d’ailleurs
assez élevée (au moins 10 % de la résistance mesurée) et trés instable (car le contact n’est
maintenu que par du collodion), notamment prés de la température de transition T,2. Nous
n’avons donc pu suivre en température I’évolution du deuxiéme champ seuil et verifier s’il

rejoignait le champ seuil de la premiére transition lorsque I'on traverse T,.

6.2.5 Discussion et perspectives

Ces résultats suggerent tout d’abord que le déplacement du satellite de ’onde HT a
basse température ne vient pas du switching ou alors que le switching doit étre reconsidéré
et ne serait que la manifestation brutale d’'un phénoméne existant déja dés la transition.
Ensuite, le fait que les deux satellites se déplacent en sens inverse semble indiquer un
transfert de charges d'une onde vers I'autre. En effet, la densité de porteurs est liée a 2kp
qui est lui-méme lié & la position du pic satellite. On peut imaginer que ’onde BT se mette
en mouvement au moment ot la résistance différentielle chute, puis entraine I’onde HT en

lui injectant des porteurs pour diminuer son champ seuil.

Cependant, une nouvelle expérience est nécessaire pour confirmer ce scénario. Il serait

d’ailleurs préférable d’étudier le comportement de ’'onde BT, avant que 'onde HT ne se
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dépiege et de savoir s’il y a un déplacement du pic satellite comparable a celui observé
a haute température. D’autant qu’a basse température, le nombre de porteurs normaux
participant a l’écrantage est beaucoup plus faible et donc la constante élastique effective
doit étre différente (voir paragraphe 5.2.2). Il serait bon aussi que ’échantillon soit en 4
fils et de RRR élevé afin de réduire les problémes de chauffage notamment vers T, ol les
champs seuils sont élevés. Enfin, on pourrait envisager d’effectuer in situ les mesures de

bruit et de les comparer en direct avec les mouvements des satellites.

6.3 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons revisité des phénoménes d’interaction entre deux
ODC par des mesures de diffraction. A haute température, nous avons vu que l'interac-
tion entre deux ODC voisines était transmise par les forces élastiques du condensat comme
I’avaient laissé entrevoir des mesures de NBN et tel que 'ont confirmé nos mesures aux
rayons X. En revanche, les mesures de diffraction semble indiquer qu’il y a peut-étre un
phénoméne d’expulsion des phase-slip pour les zones soumises & un champ électrique in-
férieur au champ seuil. Enfin, & basse température, nous avons établi ’existence d’une
interaction entre les deux ODC de NbSes, qui pourrait amener a reconsidérer I'interpréta-

tion des phénoménes de switching.



CONCLUSION

Au cours de cette thése, nous avons constaté que ’étude des propriétés mésoscopiques

des ODC était confrontée a un certain nombres d’obstacles :

— Tout d’abord, en plus de la nécessité d’adapter aux ODC les process de salles blanches
mis au point pour les couches minces, comme nous I’avons vu au chapitre 2, il faut
faire face a la fragilité des matériaux & ODC (qui comportent souvent des liaisons
faibles type Van Der Walls) vis-a-vis de certains supplices tels que la RIE, le FIB et
tous les solvants en libre circulation en salle blanche. Ces mauvais traitements altérent
la qualité des échantillons, comme nous ’avons constaté au chapitre 4, ce qui nous
permet certes d’étudier 'influence de défauts et du désordre sur des échantillons a
ODC de petites tailles, mais ce qui nous éloigne de la recherche d’effets de cohérence
et rend les mesures assez peu reproductibles. En effet, il faut bien reconnaitre que
pour I'instant, il n’y a pas de manifestation spectaculaire ou intangible de la cohérence
quantique d’une ODC.

— Ensuite, I'injection du courant dans ces matériaux peut amener a des résultats biaisés
par des inhomogénéités de courant liées a I'anisotropie de la conductivité. Ainsi, au
chapitre 3, nous avons montré que les résultats sur le "current effect transistor"
étaient incorrects et que ’application d’un champ transverse au mouvement d’une
ODC n’avait aucun effet sur le champ seuil.

— Enfin, I'idée d’étudier les ODC sur des échantillons de plus en plus petits, dans la
perspective par exemple, d’aboutir & un liquide de Luttinger, est peut-étre vouée a
I’échec, car il est fort & craindre que les effets de surface, ou I'onde est trés endom-

magée, vont alors dominer sur les effets de volume.

En revanche, il s’avére au travers des chapitres 5 et 6 que les rayons X sont un outil
puissant et complémentaire des mesures de transport pour étudier, & la fois localement
et sur de grandes distances, des propriétés de cohérence et d’interaction des ODC. Nous
avons ainsi pu démontrer qu’un accroissement de la cohérence temporelle de vitesse dans
une ODC était accompagnée d’une augmentation de la cohérence spatiale, ce qui révéle

clairement pour la premiére fois le lien étroit entre ces deux cohérences.
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ANNEXE

A.1 Données techniques du process d’élaboration d’un échan-
tillon de type H dans NbSes

A.1.1 amincissement

RIE par le process nommé "NBT" avec un débit de 20 cm?® de SFg, une pression
résiduelle de 2*¥10~2mbar et une radiofréquence de puissance de 20 W.

A.1.2 collage

Au départ, I’échantillon est posé sur un saphir et fixé aux deux extrémités par du
collodion (2 % d’éthyl cellulose dilué dans 98 % de buthyl acétate). Le collage se fait par
capillarité (pince brucelle sous binoculaire), a I’aide de la colle M610 diluée a 'acétone. On
met 10 gouttes (avec pipette) dans un petit bécher, on le remplit au 3/4 avec de 'acétone.
Ensuite, on pose une goutte sur le saphir prés de 1’échantillon. On recuit la colle a 150 °©
C pendant 1 H 00 sur HOT plate bioblock en montant progressivement la température.

Nous avons constaté qu’il était préférable de coller I’échantillon aprés amincissement.
Sinon, la surface du NbSe; se dégrade beaucoup plus vite pendant la gravure sous SFg
(probablement & cause de résidu de colle). Le masque est alors granuleux et le dépot d’or
n’adhére, ni a I’échantillon, ni au substrat.

On retire la colle superflue en RIE par le process nommé "RES" avec un débit de 20
cm? de SFg, une pression résiduelle de 2*10~'mbar et une radiofréquence de puissance de
50 W.

A.1.3 tricouche

— Etalement PMMA 5 % (de chlorobenzéne 950 000K) & 2000 tours par minute pendant
30 sec. On obtient une couche de 6600 A d’épaisseur. Puis, on recuit 10 minutes a
160°C.

— Dépot 40 nm Ge.

— Etalement PMMA 2 % (de chlorobenzéne 950 000K) & 4000 tours par minute pendant
30 sec. On obtient une couche de 1100 A d’épaisseur. Puis, on recuit 5 minutes a
130°C.

A.1.4 insolation

On utilise le support donnant la plus forte résolution (15 mm) et la résolution 12 en
courant. On trouve d’abord les extrémités de I’échantillon, puis on corrige ’angle entre le
faisceau et I’échantillon manuellement.
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A.1.5 développement

Tremper ’échantillon dans les 3 solutions suivantes :

d’abord une solution contenant un volume de méthylisobutylcétone (MIBK) pour 3
volumes d’isopropanol pendant 10 secondes.

ensuite une solution d’isopropanol pour stopper le développeur, pendant quelques
secondes.

enfin une solution d’isopropanol pour nettoyer pendant 15 secondes.

A.1.6 Ie masque

RIE SF¢ process "Si 15”" avec wafer 4" .

RIE oxygéne 5 minutes.

Dépot 40nm Al dans bati n°2.

Lift-off dans acétate de cellosolve (Ether monoéthylique de I’éthyléneglycole acétate
2-ethoxyéthylacétate) pendant 45 min & 80°C sur grosse plaque chauffante. Toutes
les 10 minutes faire de la convection et des bulles avec une pipette.

Gravure RIE SFg par "Nbt" 10/15 min.

Retrait Al sous une binoculaire avec MF319 entre une minute et 1 min 30 (attendre
la disparition totale de 1’Al plus 15 secondes), puis tremper 5 minutes dans 1’eau DI
sans agiter et enfin laisser sécher surtout sans soufflette (risque de décollement de
I’échantillon) .

A.1.7 les contacts

Evaporation Ti/Au sur 5000 A partiellement sous angle + /-45°.

Etalement résine S1818 4000 tours/min pendant 30 secondes. Recuit 115°C pendant
1 min.

Insole avec le petit microscope Zeiss éclairage maximum et atténuateur maximum
pendant 3 minutes

Développement dans une solution contenant pour 50 % du "développeur concentrate"
et 50% eau DI pendant 1 min 30 sec, puis rince dans eau DI (déionisée).

Gravure KI pendant «~ 1 min, puis rincage a I’eau DI.

Gravure au HF dilué a4 quelques pourcents dans eau DI, pendant 15 secondes, puis
ringcage a l'eau DI.
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Résumé : "Etude des propriétés mésoscopiques dans les systemes quasi-unidimen-
sionnels a ondes de densité de charge.”

Nous avons étudié les propriétés de transport des ondes de densité de charge dans le
composé quasi-unidimensionnel NbSes, a ’échelle micronique et submicronique (jusqu’a
300nm). Nous avons mis au point un process de salle blanche pour la réalisation de mi-
crostructures a onde de densité de charge, connectées électriquement par des contacts
ohmiques. Cela nous permit de réaliser des expériences sur l'effet d’une force perpendi-
culaire au mouvement d'une onde de densité de charge et d’observer que la réduction du
champ seuil de dépiégeage mesuré précédemment par un autre groupe était liée a des in-
homogénéités d’injection de courant et non a une augmentation de la cohérence spatiale
du condensat. Nous avons également étudié I'influence de l'effet de taille géométrique et
de la gravure sur les propriétés des échantillons comme le champ seuil ou la température
de transition.

De plus, nous avons effectué des mesures couplées transport /rayons X a haute résolution
a 'ESRF (European Synchrotron Radiation Facility). Nous avons observé un accroisse-
ment de la cohérence spatiale du condensat quand la cohérence temporelle augmente et
nous avons étudié différents mécanismes d’interaction entre deux ondes de densité de
charge.

Mots clefs -

Onde de densité de charge, conducteurs quasi-unidimensionnels, mésoscopie, transport,
rayons-X.

Abstract : ~ Study of the mesoscopic properties of charge density waves in quasi
one-dimensional systems.”

We studied the transport properties of the charge density waves of the quasi-one-
dimensional conductor NbSes, at micron and submicron scale (down to 300 nm) and at
low temperature (down to 4 K). We have developed a clean room process for microfabrica-
tion of charge density wave devices electrically connected by ohmic contacts. This allowed
us to perform experiments on the effect of a force transverse to the motion of a charge
density wave, we showed that the reduction of the threshold depinning field mentioned
previously by another group was related to current injection inhomogeneity instead of an
enhancement of the spatial coherence of the condensate. We also studied the influence of
the microfabrication such as constrictions or etching on the properties of the samples, like
the depinning field or transition temperature.

Moreover, we carried out coupled transport / high resolution X-ray experiments at
ESRF (European Synchrotron radiation facility). We observed an increase in the spatial
coherence of the condensate when the temporal coherence is enhanced and we investigated
several mechanisms of interactions between two charge density waves.

Key words :

charge density wave, quasi one-dimensional conductors, mesoscopy, transport, X-rays.



